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(5)研究目的
(
近年､光通信技術と密接な関係にあるオプトエレクトロニクスの発展は目覚ま
しく､光制御あるいは光応用諸技術を支える電子材料の中で､ LiNbO3,L汀aO3単結
晶の果たす役割は大きい｡これら結晶の持つ圧電効果､電気光学効果､音響光学
効果､非線形光学効果を利用した高性能光導波路型デバイスの研究･開発が活発
になされ､一部実用化が進められている｡デバイスの究嬢的性能はその材料の品
質によって左右され､デバイス作製プロセスの制御に依存する｡現在､所望のデ
バイスを実現するための最重要課蓮は､光学的品質に優れ均質な大口径単結晶製
造法の開発や､それらの材料の基板間および基板内の電気的･物理的諸特性の均
一化であり､実用化に向けての将来的最重要課題は､マスプロ用デバイス作製プ
ロセスの開発であろう｡そのためには材料とプロセスの研究開発において高精度
の特性解析･評価を行う必要がある｡
本研究では､本代表研究者らが発明･開発した｢超音波マイクロスペクトロス
コピー(UMS)技術｣を光学用LiTaO3単結晶の開発とデバイス作製プロセスの
一つであるプロトン交換､分極反転プロセスの問題に適用する｡ LiTa03は､
LiNb03に比べて融点がはるかに高く､サブグレインが発生するなど光学品質上聞
蓮が山積している｡ここでは､次の3研究項[=こUMS技術を適用し､この材料と
光デバイス作製プロセスの解析法という"辞書作り"を行い､新しいオプトエレ
クトロニクス･デバイスの基礎データを提供するものである｡
(1 )本手法によるLiTdh単結晶の高精度化学組成比分析法の確立｡
(2)光学用UnO3単結晶の評価法の開発｡
(3)オプトエレクトロニクス･デバイスで用いられているプロトン交換層や分極
反転層/境界の解析法の開発と将来のマスプロ･作製プロセスの新しい評価
法の捷案｡
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(6)研究成果
1. UMSシステムの絶対精度と校正法
A Method for Calibrating the Line-Focus-BeamAcousdc Microscopy
System
AB STRACr
Absolute accuracy of the line-focus-beam(LFB) acoustic microscopy
system is investigated for measurements of the leaky surface acoustic wave
(LsAW) velocityand atbenuation,and a medlOd of system calibration is
proposed･ h order to discussthe accuracy･ it is necessary to introduce a
standard specimen whose buk acoustic properties, (e･g･,the independent
elasdc constantsand density)are measured withhighaccuracy･ Single
crystalsubstrates of gadohmiumgallium gamet (GGG) are taken as standard
speclmenS･ The LSAW propagation characteristics am measured and
comparedwidlthe calcul地d results uslngthe measu托d buk acoustic
●
properties･ Calibradon is demonstrated forthe system usng two LFB
acoustic l飢S devices witha cylindriCalconcave surface of 1-孤 radius in
the fzquency range 100 to 300 MHz･
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Ⅰ. mODUCTION
Line-focus-beamacoustic microscopy ll] has become recognized as a
uniqueand useful method of quantitative material characterization ll]-[18]･
characterization is made by measuringthe propagation characteristics, (e･g･,
velocityand attenuation) of LSAWs excited onthe boundary betweenthe
specimenandthe water coupling liquidthrough V(I) curve analysis･
Measurement accuracy of the LFB system has been studied persistently l lL
l19日201, Sincethe measurement principleand a prototype system were
establishedinorder to developthe potential practicalapplications in
materials science. Mechanical precision and temperature stability have been
serious problems for accurate measurements inthis technology･
Accuracy must be consideredinthe two categories of relative and
absolute accuracy. The typicalsystem, developed for two-dimensional(75
rrm x 75 mm)inspection, has attainedthe relative accuracy of LSAW
velocity measurements betterthan±仇005%･ at a chosen point of a
specimen,and ±0･01% overthe entire sea-lng area･ by establishingthe
●
measurement procedures l19]. ne system has been satisfactorily applied to
resolve scientificand industrialproblems of ferroelectric single crystals of
LiNbO3 and LiTaO3 for SAW devicesand for optoelectronic devices l14]-
[17]. Absolute accuracy of measurement of velocityand attenuation for
relevant leaky waves was examined previously ll] by comparingthe
measured results, for a variety of isotropICandanisotropIC materialS･ With
Calculations uslng Physicalconstants published inthe literature･ Althoughit
was atthe early stages of these developments･this study suggestedthatthe
physicalconstants of some materials･ for example LiNbO3 CryStalS･ used for
the calculations were considerably different fromthose of the specimens
actually employed forthe studies･ This has been confirmed by detailed
investigations of the congruent chemicalComposition of LiNbO3 using LFB
acoustiCmicroscopy l15]. Therefore, it is necessary to employ well-
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characterized specmens, withtheir measured acoustic properties when
(
discusslng absolute measurement accuracy. Absolute accuracy lS, at Present,
the most important research topic, fromthe teclmological point of view, for
such applications as absolute measurement of velocity and attenuation,and as
determinations of the elastic constants of bukandthin-film materials l3],
[4), [10]-[13].Also, it is necessary to develop a method of system
calibration because different measured values canresult from different
systems/devices operating atthe same frequency. A method using standard
speelmenS has been proposedand a demonstration witha synthetic silica
glass has been made forthe first time 【20】. This paper presentsthe details
●for discusslng absolute accuracy of the LFB acoustic microscopy system,
using OGG single crystalsubstrates asthe standard specimens forthe
frequency range from 100 to 300 MHz.
Ⅱ. SYSTEM CALIBRATION AND STANDARD SPECIMEN
Fig. 1 illustrates schematicallythe concept of a calibration method for
the LFB system for studying a nonpleZOelectric standard speclmen having
the independent elastic stifhess constants cljand density p･ Thetheoretical
Values of the LSAW velocity VLSAWand normalized attenuation factor
qsAW, Calculated丘omthe actually measured bulk elastic constantsand
density, provide a standard for calibrationand are compared withthe
expenmentalⅤalues obtained bythe LFB acoustic microscopy system･
h principle, anthe materials,including nonpleZOelectriCand
pleZulectric materials could be appropriate forthe standard speclmen if all
the physicalconstants necessary forthetheoretical calculations of the LSAW
characteristics canbe determined by accurate measurements. The following
requlrementS, however, should be applied for selectingthe standard
specmen: nonpleZOelectric homogeneous materials witha small number of●
independent elastic constants and negligibly small包COuStic loss at dle higher
一5-
Fig･ 1･ A concept of calibration of the LFB system･
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frequencies at which characterization by LFB acoustic microscopy lS t
perfonhed; materialSwithmoderate LSAW velocityand attenuation to
produce many continuous oscillations inthe V(I) curve overthe entire
defocus region used for V(I) -curve analysis.
GGG single crystal, which belongs tothe cubic systemand hasthree
independent elastic constants, cll, C12, and c44, 1S a most Suitable material for
the complete calibration, from our experimentalexpenence･ It is expected
thatthe system calibration cantxB made withthis standard speclmen at any
軸encies wherethe LFB system canbe applied to material
ch釘aCteri2ation. Here, GGG single crystalsubstrates withtwo basic
crystauine surfaces of (loo)and (I 1 I), produced by Shin-Etsu Chemical
Co･, Tokyo, Japan, were taken forthe demonstration･ The approximately 3-
mthick speC皿enS Were Prepared withsufrlCient homogeneityand
●
optically polished surfaces･ ¶le SpeClmen Surfaces were examined by X-ray
difhctionanalysisand were evaluated to be within lessthan0･lo tothe
desired crystauine surfaces.
Ⅲ. MEAStJREMENTS OF BULK ACOUSTIC PROPERTTES
Measurements of the buk acoustic properties were made first.
Longitudinaland shearwave velocities were measured bythe pulse
interference method using a radio frequency (RF) tone burst signal[21】,
while densides were m声aSured by a conventionalmethod based on ale
Archimedes pnnciple by weighing die SpeClmenS bothinairandindistilled●
water. Two plane wave ultrasonic devices for velocity measurements were
prepaJCd,witha ZhO mm transducer for longitudinalwavesandanX-cut
LiNb03 tranSducer for shearwaves, on cylindriCalbuffer rods of synthetic
sihca (SiO2)glass (T-4040, Toshiba Ceramics Co., Tokyo, Japan). Velocity
measurements were carried outaround 150 MHz forthe longitudinalwaves
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andaround 100 MHz forthe shear waves, as shownschematically in Fig. 2, C
usingthe buk ultrasonic spectroscopy system l21】･ RF pulsed plane waves
emitted ftomthe devices are incident on a specimenthrougha couplant･
Partialreflectionand transmission occur atthe interface between couplant
and speclmen, and transmitted waves are reflected perfecdy atthe back
surface. Two echoes Vland V2 (see Fig. 2) reflected fromthefrontand
back surfaces of the specimen, respectively, were used for measurements･
The double-pulse method l22] was used sothatthe two･echoes, Vl and V2,
could overlapandinterfere･ By gating outthe interfered signal and
swecpmgthe ultrasonicfrequency, a series of interference maxima and
●
minima are recorded (Fig. 3). ne frequency interval Afis related tothe
phase velocity V forthe specimenthickness h as follows:
Af= V/(2h). (1)
nethickness was measured by a digital lengthgauglng System Withan
error of ±カ.1 pm･ h our measurements,the significant figures of
determined velocity valuesare five digits, which is mainly dominated bythe
accuracyinthickness measurement･ Coupling materials are distilled water
for longitudinalwavesand athin layer of bonding materialSalol (phenyl
salicylate)for shearwaves. For shearwave velocity measurements,
corrections for phase shifts atthe salol bond must be made for accurate
determination of shearwave velocities. More detailed description
concemedwiththe accurate measuTementS Of bulk wave velocitiesand
densitywill be reported elsewhere l23] ･
Thethreeindependent elastic comstants, cll, C12,and c44, 0f GGG
crystalCanbe determinedwithhighaccuracy by measunngthe velocities of
ll001-propagating longitudinalwaves, VLl100],and l 100]-propagating shear
waves, Vsll001, forthe (100) GGG substrateand of ll 1 l]-propagating
･8-
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Fig･ 2･ Expenmentalarrangement of bun velocity
measurements bythe pulseinterference method･
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Fig. 3. Frequency托SPOnSe Of interference output in longitudinal
velocity measurement for a (100) GGG specimen at 23･36oC･
The speC皿enthickness is 2800･6岬l･
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longitudinal waves, VLllll], forthe (1 I I) GGG substrateandthe densityp,
wi血血e fわllowing equations:
cll =PV,2100】 ,
C.. -- p vsf.0.] ,
cll +2cl2 +4C44 =3 pVL2llll] ･
(2)
(3)
(4)
nLe temperature enVirorment for LFB acoustic microscope systems
varies from one system to another. In order to calibrate preciselyanLFB
acoustic microscopesystem, Operating at an arbitrary room temperature,the
temperattlre dependence of the elastic constantsand density of standard
speclmenS must be measuredaroundthe temperature of the room wherethe
system is instaned. The measurements descrihtd above were made at
various temperatures from 21 oC to 27.Cina temperature-controlled room･
Thethermalexpansion coefrlCient of GGG is 6xlOJ/ocland a 3-rrmthick
speclmen becomes 0.072 pmthicker asthe temperaturerises by 4oC.●
Becausethis value is smanerthanthe measurement resolution of the digital
lengthgauging system (iO.1 pm),thethicknesses of the specimens were
measured only at a fixed room temperaturearound 23oC. In each
measurement,the temperaturearoundthe specimens wasalso measured with
a calibrated copper-constantanthermocouple.
Fig. 3 showsthe typical frequency response oftheinterference output
inthe longitudinalvelocity measurement for a specimen of (loo) GGG.
Fromthis waveform, we candetermine 4声1.13454 MHzthroughour
proαdure of waveform analysis. Fig. 4 showsthe temperature dependence
lTcchnicd Data, Shin-Etsu Chemicalb･ , Tokyo, JapaJl･
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Fig. 4. Temperature dependence offrequency intervalAf for
ll00】-pr甲agating longitudinalwaves on a (100) GGG specimen･
nle SpeClmenthickness is 2800.6 pm･
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of the frequencyintervalAfof longitudinal waves forthe (loo) Gm
specimen. Open circles denotethe measured values,and barsthe
measurement errors. ^fdecreases asthe temperaturerises. The slope was
determined to h: -0.OW57 MHzPC bythe method of least squares. ne
thickness of the speclmen Was 2800.6 pm. Fromthese measured results,the
longitudinalVelocity and temperature dependence at 23oCare determined to
be VL=6354.82 m/Sand ･0.32 dsPC, respectively. TYle densities werealso
measured forthe (loo)and (ll 1) GGG specimens asgiven in Fig. 5. ne
densityand temperature dependence at 23oC are 7097･1 kg/m3and
A.14 kg/m3rc, respectively. TYLe bulk acoustic properties of the GGG
speclmenS at 23.C are listedinTable I,along withmeasurement errorsin
parentheses. Table IIgivesthe elastic constants determined by (2)-(4) using
the velocities and densityinTable I. The temperature dependences of the
elastic constants were found to be negative, justthe same asthose of velocity
and density.
Ⅳ. LSAW PROPAGATION CHARACTERISTICS
Measurements of V(I) curves forthe (100)and (1 1 1) GGG standard
speclmenS are Carried outinorder to calibratethe LFB system uslng two
LFB ultrasonic devices designed for 225-Mttz operation, which a1℃
describedindetail intheliterature ll]. The devices havethe different ZhO-
filmtransducer sizes of 1.73 帆 X 1.73 mm (No. 1)and I.50 mm X I.73
m (No. 2) withthealtered transducer widths of 1.73and I.50 rrmalong
血e focused axis, formed ontheflat ends of the acoustic cylindriCallenses
withthe following dimensions:the cylindriCalconcave surface of 1-rrm
radiuswithan aperbre half-angle of 600andthe distance of 12 mm between
the transducer plaJleandthe top surface of the lens. Onthe cylindrical
concave surface, a quarter-wavelengththick chalcogenide-glass filmis
fabricated asanacousticantireflection coating layer between sapphire and"
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Fig. 5. Temperature dependence of density for (loo)and (ll 1)
Gm speclmenS.
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Table II. Elastic constants of GGG at 23oC.
Elastic Constant Temp. Coeff.
(×1011 N/血2)　　　(×10ヤC)
cl1 2.8661 (±0.0007)　　- 1･2
cl2 1.1588 (±0.0014)　　- 1･3
C44　0.9029 (±0.0003)　　- 1･1
C (ro°)=C (23oC)×(1 +α｡ A7) N血2,
Ar=r-23 oC.
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water. The typeNo. I transducers were used atthe early stages of the
development,andthe typeNo. 2 transducers have been mainly employed
around 225 MHz for practicalmeasurements since 1986.
First,angulardependences of LSAW propagation characteristics were
measured nearthe center of each specimeninlo steps over 200o. Fig. 6
showsthe typicalV(I) curves measured withthe two devices onthe (ll I)
GGG specimen for lii2] propagation at 225 MHz. Significantly different
V(I) curvesinshapewere recorded in Fig･ 6(a) by the. No･ 1 deviceandin
Fig二60)) bythe No. 2 device. According tothe procedure of V(I) ctlrVe
analysis llLthe waveforms wereanalyzed sothatthe LSAW velocities
VLSAWand normalized attenuation factors aLSAW Were Obtained:
vLSAW=3242.79 rn/Sand aLSAW= 1.083xlO･2 from Fig. 6(a);
vLSAW=3253.60 dsand qsAW= I.125xl0-2 from Fig. 6(b). The
detemined values obtained bythe No. 1 deviceare 0.33%invelocityand
3.7% in attenuatiom smallerthanthose obtained bythe No. 2 device. ¶le
measured results oftheangulardependences are glVen by solid lines in Fig･
7 forthe (loo) GGG andinFig. 8 forthe (Ill) GGG. Forthe (100) GGG,
Ooand 45o correspond tothe l010】- and l01 1]-propagation directions,
respectively,and forthe (Ill) GGG, Ooand 90o cor陀SPOnd tothe llio]-
and lii2] -propagation directions, respectively. TYle average temperatures Of
the water couplant du血g measurements were as follows: forthe (100)
GGG specmen, 23.129oC bythe No. 1 devioeand 23. 049oC bythe No･ 2●
device; forthe (111) GGG specimen, 22.991.C bythe No. I deviceand
23.121oC bythe No. 2 device. The angulardependences exhibitthe
characteristics reflec血g crystal symetry of the cubic system because GGG
crystalbelongs to crystalclass of m3m. The propagation characteristics of
LSAWsfor bothspecimens were calculated, for reference, at 23.100oC by
theanalytiCalprocedure of Campbenand Jones l241 usingthe elastic
constantsand densities of GGG, determined inthe previous section,and of
-17･
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Fig. 6. V(Z) curves measured on a (1 I I) GOO specimen for l1 12]-propagation･
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Fig. 7.Angulardependences of LSAW propagation characteristics
for a (loo) mG specimen.
Sohd lines, measu托d at 225 MHz; dashed lines, Calculated. _
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Fig･ 8･Angulardependences of LSAW propagation characteristics
for a (Ill) GGG specimen.
Solid lines, measured at 225 MHz; dashed lines, Calculated.
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water reported inthe literature l25]-[27]. The results are plotted asthe
dashed-linesinFigs. 7and 8. TYLe measured values bythe No. I device are
0.250 to 0.271% for VLSAW Smaller and 2.2 to 3.3% for aLSAW largerthan
thetheoreticalvalues, andthevmeasured values bythe No. 2 device are
0.069 to 0.084% for VLSAWand 6.7 to 7.7% for aLSAW largerthanthe
theoretiCalⅤalues. h general, it canbe saidthat different LFB devices
operating atthe same frequency provides slightly different results of
velocityand attenuation.
- 'Next, propagation characteristics of LSAWs were measured in 1 MHz
stepsinthe frequency range l00to 300 MHz uslngthe two LFB devices.
me propagation directions are chosen to be l010】 forthe (loo) GGGand
lii2] forthe (Ill) GGG specimen, sothat a pure Rayleighmode was
employed for measurements. ne measured results are shownin Figs. 9and
10. Ⅵle measured values are plotted as solid linesandthetheoreticalⅤalues
as dashed lines. Althoughit is assumedintheorythatthe propagation
characteristics of LSAWs onthe water-loaded specimen surfacesare not
dispersive,the values of VLSAWand aLSAW measured for bothSpecimens
appear to clearly exhibitthe quite similarfrequency dependences for each
ultrasonic device. hthe frequency range measured, VLSAW and aLSAW Vary
apparendywiththe Aquencyandthe frequency dependences forthe No･ 1
device are remarkably different fromthose forthe No. 2 device. The
usable frequency range is dominated bythe SノN ratio for V(I) curvesand
the system dynamic range which are directly associated withthe efficient
operation of transducerand acoustic matching layer. We canusethe No. 1
and No. 2 devices efficiently inthe broad frequency range 130 to 285 MHz
for velocity measurements,and, for attenuation measuFementS, 1 30 to 230
MHz forthe No. I device and 130 to 260 MHz forthe No. 2 device.
¶len, tO Checkthe measurement resolution and reproducibility in
measurements, LSAW propagation characteristics were measured withthe
一21-
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Fig. 9･ Frequency dependences of LSAW propagation characteristics
for a (l00)-【010】 GGG specimen.
Solid lines, measured; dashed lines, Calculated.
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Fig･ 10･ FreqTenCy dependences of LSAW propagation characterisdcs
for a (1 ll)-[112] 000 specimen.
Solid lines, measu托d; dashed lines, Calculated.
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No. 1 and No. 2 devices at 225 MHz on血e (111) GGG specimen in血e
lii2] propagation direction. Experiments were repeated.200 times at a
certain position aroundthe center of the specimen･ The average values of
VLSAWand (礼sAW Widl ±26 (0 denotes a standard deviation) were 3242.8l
nvswith劫.05 m/S (jD.0013%)and I.0825xl0-2 with ±1･6Ⅹ10~5 (iO･14%)
forthe No. I device,and 3253.52 m/s with±0.07 m/S (±0.0020%)and
1.1308Ⅹ10~2 with±2.3Ⅹ10~5仕0.21%) forthe No. 2 device. The average
temperatures with±26 duringthe measurements witheach device were
23二035oCwidl iO.004oC forthe No. 1 device and 23.228oCwidl _～.(氾8oC
forthe No. 2 device. It has been shown fromthese resultsthatthe
measurement resolutionand reproducibility are not related tothe devices,
but directly tothe system stabilityassociated withall kinds of stabilities of
the electriCalpart, mechanicalpart,andthe measurement conditions of
temperature,andthatthe resolution is estimatedaround ±0･002% for
velocity and around ±0･2% for attenuation at a chosen point･
V. CALIBRATION
The LFB system is calibrated according tothe calibration concept
describedinSection Ⅱ. TYIe differences betweenthe measuredand
calculated valuesinFigs･ 7and 8,andthose inthe frequency dependences
showninFigs･ 9 and 10 are basicallythe values to 也 corrected･ Here, a
quantitative discussion is made taking as examplethe LSAW propagation
characteristics measured at 225 MHz onthe (100) GGG specimen inthe
lo101 propagation directionandthe (1 1 I) GGG specimeninthe lii2]
propagation direction for bothNo･ land No･ 2 ultrasonic devices･ rme
measured andtheoretical values of LSAW propagation characteristics atthe
temperature forthe measurements aTegiven in Table Ill forthe (100)-[010】
GGG specimenandinTable IV forthe (111)-lii2] GGG specimen･ Forthe
(l00)-【0101 GGG specimen,the corrections'are as fonows:forthe No･ 1
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device, +8.74 m/S (+0.267%) as VLSAWand -2.7xl04 (-2.5%) as aLSAW ;
forthe No･ 2 device, -2.45 m/S (-0.075%) as VLSAW and.-7.8xl04 (-7.2%)
as aLSAW. And, forthe (Ill)-lii2] GGG specimen,the corrections are as
follows: forthe No. 1 device, +8.46 m/S (+0.260%) as VLSAWand -3.3xl0-4
(-3･1%) as q.SAW ; forthe No. 2 device, -2.28 m/S (-0.070%) as VLSAWand
l8.Ox104 (-7.6%) as aLSAW.
Consideringthe reproducibility in V(Z) curve measurements presented
inSection IVandthe measurement errors in bulk aco,ustic properties forthe
standard speclmenS,the absolute accuracy after calibration could be
es血ated to be betterthan±0･02%invelocityandaround ±0･2%in
attenuation.
Ⅵ. DISCUSSION
Toinvestigatethe causes of the observed differences, a cross-sectional
geometry of the LFB acoustic lens, which explainSthe construction
mechmism of V(I) curves, is illustratedinFig. I 1.Whenthe relative
distance I betweenthe ultrasonic deviceandthe specimen surface is
changed,the ouq)ut of the transducer is recorded as a V(I) curve wave form
withperiodic oscinations, as showninFig･ 6･ This istheinterference of the
two components A)and #linFig. 1 1, which mainly contribute tothe
tranSducer ouq)ut･ The LSAW propagation characteristics of the phase
velocityand attenuation are determined withthe oscinationinterval Azand
attenuation句Ofthe V(I) curve usingthe following relations,
VLSAW =
aLSAW -
Vw
ao cos OLSAW + 2aw
2kLSAW SineuAW
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(5)
(6)
TRANSDUCER
Fig･ 1 1･ A cross-section of the LFB acoustic
lens to explain V(I) cuⅣe measurements･
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where Vwand aw arethe velocityand propagation attenuation of I
longitudinalwaves for water, respectively,and kLSAW isthe wavenumber of
LSAWs which equals aWLSAW.lt is seen fromthe above equationsthat, in
the determination of LSAW propagation characteristics,the measurement
accuracy of VLSAW depends onthe accuracy of Azand Vw,andthe accuracy
of q.SAW depends onthe accuracy of q)and aw as well as Azand Vw.
The measured values of VLSAW Should be considered to be affected
mainly bythe precision stmightness of the I-axis mechanical translation
stage (Z stage) used for V(I) curve measurements,and bythe difference
ftomthe idealized measurement model, Concemed withthe ultrasonic
devices employed,inwhichthe diffraction problem inthe focused waves
also must beincludedinconsiderations. These measurement error factors
giverise toanerror of the periodic oscillation interval Az inthe V(Z)
Cun｢e.
For very accurate absolute measurements, it is essentialto preparethe
standard specimens of materials to be characterizedandthe device/system
must be calibrated forthe materials. However, whenthe realstandard
●speclmenSare not aVaihble, other proper standard specimens, whose bulk
acoustic properties are accurately measwedand whose LSAW velocities are
quite close tothose for materials to tx: measured, Canbe employed
according tothe fonowng procedure.
Fromthe calculatedand measured values of VLSAW forthe temporary
standard specimensand using (5),the corresponding values of血sT(CalC.)
and血sT(meas.) Canbe calculatedandthe correction coefficientsthus
obtained K(V)are defined as fonows:
K(V) = dzsT(CalC.)/dzsT(meas.).
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(7)
The calibrated values Az(calibrated) are obtained forthe measured values
Az(measured) forthe specimens to be corrected as:
Az(Calibrated) = K(V) ･ Az(measured).　　　(8)
substitutingthe values Az(Calibrated) into (5),the absolute values of VLSAW
are detemined forthe specimens.
The similarprocedures canbe taken for αLSAW･ Calculatingthe values
q)sT(CalC.)and q)sT(meas.) fromthe calculatedand measured values aLSAW
forthe temporary standard specimens with(6),and definingthe following
correction coefficients K(a) as:
K(a) = q)sT(CalC.)/句sT(meas･) ,(9)
the calibrated values句(calibrated) are obtained forthe measured values
q(measured) forthe specimens to be corrected as:
句(Calibrated) = K(a) ･句(measured) ･(10)
Then, substitudngthe values q)(Calibrated) into (6),the absolute values of
aLSAW a陀detemined forthe specimens･ h determiningthe叫(Calibrated)I
the corresponding corrected values of VLSAW are emPloyed･
Tbis calibration method is discussed usingthe (loo)-【010】and (I ll)I
lii2] GGG specimens.When taking a (100)-[010】 GGG specimen to be
measuredand a (ll 1)-【Ⅰ王2] GGG specimen asthe standard,the corrected
results of the measured propagation characteristics atthe lyPicalfrequencies
of 150, 175, 200, 225,and 250 MHz are presented in Table V, together with
the calculated results, uslngthe measured results ofthefrequency
dependences forthe two GGG crystals shown in Figs･ 9and lO･ It is
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clarifiedthatthis method is very effective forthe two different LFB
devices, not dnly for velocity calibration but also for attenuation calibration
(
inthis broad frequency range･ Bythis calibration method･the absolute
accuracy is attained within txBtterthan±0･02% in velocity which is almost
the same asthat bythe system Calibration uslngthe real standard specimens･
and within±1-2% in attenuation,underthe similar estimation of the
measurement errors describedinSection V. hthis demonstration,the
LSAW velocities betweenthe temporary standard specimenand test
speclmen Were Very Close, lessthan1 %･ Further experimental study
concemlngthe effectiveness forthe cases having considerable differencesin
velocity, 1argerthan severalpercent, between temporary standard specimens
and materials to be measured will be reported elsewhere l28]･
Becausethe measurement of q-SAW is done by amplitude
measurements, its measurement emrs are essentially largerthanthe
measurement errorsinvLSAW by phase measurements uslngtheinterference
method,and are sometimes estimated to be up to severalpercent to afew
tens ofpercent･ h addition tothe error causlng factors inthe VLSAW
measurement,the following factors also might be involvedinthe errors of
the (礼sAW Values: Water is treated as an ideal fluid inthetheoretiCal
Calculation of LSAW propagation characteristics, and accurate values of the
attenuation cufficient for water inthe VHF range employedin
measurements bythe LFB system have not been obtained･ It canbe said
that it is impossible to obtain札sAW aS accurately as VLSAW andthat it is not
appropriate to usethe absolute values of札sAWalong withVLSAWinan
application of L用acoustic microscopy to determination of the elastic
constants of bukandthin-film materials l3], 【41, 【10-13].
Homogeneous speclmenS Such as Siand Ge single crystals can be used
for system calibrationinthe different velocity range･inthe same way as
demonstrated here. However, highlyanisotropic materials witha large
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number of independent acoustical physical constants should not be suitable
forthe- standard specimens.Asthe corrections associated withthe
mechmiCalZ stage andthe measurement model arethe common factors
subjected tothe system, GGG crystalsubstrates arethe more suitable
standard speclmenS forthe system calibration, satisfyingthe required
conditions as descritNBd in Section II.
Different spatial frequency distributionsofthe acoustic fields are
formed on a solid specimen by different LFB ultrasonic devices andalso at
differcntfrequencies ll】, 【29]. Fromthe data obtained by measuringthe
amplitude and phase of the V(I) curve for Teflon, on which no leaky
surface acoustic waves are excited,the variations of the phas.e have been
found to be directly related tothe measured values of LSAW velocity,and,
then,the apparent frequency dependences of LSAW velocities, as seenin
Figs. 9and 10, has been quantitatively explained l301･ It cantxt said,
therefore,that such frequency dependences of LSAW propagation
characteristics result fromthe触quency dependence inthe performance of
LFB ultrasomic devices, depending uponthe sizeand shapeofthe ultrasonic
transducer.the dimensions of the acoustic lens,thethickness and distribution
of the acoustic antireflection coating layer,andthe ultrasonic frequency･
Nevertheless, it is necessarythat every propagation characteristic of LSAWs
obtained at each frequency must be calibratedindividually forthe
device/system usedforthe absolute measurements･
ⅤⅡ. CONCLUSIONS
Inthis paper, a calibration method forthe LFB acoustic microscopy
system uslng Standard specimens has been described･ Inthis method･ dle
standard speclmenS, Whose elastic constantsand densities are measured with
highaccuracy, must be used. A study has been conducted on GGG single
crystal, which is considered to tx5 One Ofthe most suitable speclmenS･ The
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standard has been glVen bythe velocities of bulk acoustic wavesand
densities measured for two crystalline planes of (loo) and (1 1 1) GGG as af
fLmCtion of temperaturearoundthe room temperature. Then,the LSAW
propagation characteristics have been measured bythe LFB acoustic
microscopy system uslng two LFB acoustic lens devices witha cylindrical
concave surface of 1-rrm radius inthe frequency range loo to 300MHz.
The apparent frequency dependences of LSAW velocityand attenuationare
observed in measurements on a semi-infinite GGG specimen resulting from
the frequency characteristics of the ultrasonic devices: Calibration has been
demonstrated by companngthe measured results withthetheoretical
Calculadons of LSAW propagation characteristics, uslngthe measured elastic●
constantsand density of GGGandthe physicalconstants of water reported,
resul血g inthe absolute accuracywithin±0.02% in velocityandaround
±0.2%inattenuation.
It is concludedthat calibration is necessaryinthe measurement of
absolute values becausethe absolute values of LSAW propagation
characteristics depend onthe system used, especiallythe LFB ultrasonic
device employed, andthe operating frequency. nle accuracy Of attenuation
values obtained byamplitude measurements is lowerthanthat of velocity
values obtained by phase measurements frominterferenceintervalSinV(Z)
curves. TYIerefore,the velocities must be used for quantitative material
characterization. However, attenuation canbe efficiently used for such a
case of determiningthe elastic constants of thin-filmmaterials by LFB
acousticmicroscopy, utiliZingthe significant variations of attenuation near
the cut-off of leaky Sezawa waves and leaky pseudo-Sezawa waves l4]. With
the use of the calibrated velocities, it is shownthat LFB acoustic microscopy
win tX practically applied to absolute surface characterization of wafersand
determination of elasdc constants of solidandthin-film materials, in which
dle absolute values of velocitiesare essential.
-34-
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2. LiTaO3単結晶試料の作製と従来の手法による特性評価
2-1　まえがき
LFB超音波顕微鏡によりLiTbO3単結晶の均質性を評価するためには､ LSAW速度
と化学組成比の関係を明らかにする必要がある｡本章ではこれを実現するために
用意した単結晶とその基礎的な特性について示す｡まず2-2節において､単結晶の
育成条件と形状について示す｡次に結晶の均質性の評価に適した基板の作製につ
いて述べる｡ 2-3節では､前節で用意した試料の基礎的な特性として､化学組成比
と密度を従来用いられている分析手法により評価する｡
2-2　単結晶および基板の作製
単結晶の作製
叫単結晶のコングルエント組成は48.5Li20m01%付近のTa-richな領域に存在
する【1,2]｡したがって､ LFB超音波顕微鏡により化学組成の評価を行なうには､
この付近におけるLSAW速度と化学組成比の関係を把握する必要がある｡そこで
原料仕込時におけるLi20の含有率を48､ 48.5､ 49m01%とした3種類の皿03単結
晶と､市販の光学用LiTQ単結晶(コングルエント組成､ 48.55Li20m01%)を用
意した.これらはC血dsb (CZ)法により結晶Y軸の方向に育成されているo各
結晶の形状を表2-1に示す｡
以後､本論文では､原料仕込時におけるu20の含有率により､これら4種類の
結晶を区別する｡
基板の作製
用意した単結晶の均質性を評価するためには､結晶の育成方向あるいは直径方
向に対して並行に切り出した基板が望ましい｡そこで図2-1に示すように､ ⅩCut､
Y{ut､およびZヾut基板を切り出した｡各基板の概形を図2-2に示す｡ Zkut基板は結
晶の育成方向および直径方向における均質性を1枚の基板上で評価するために用
いる｡ Yic瓜基板は結晶の直径方向における均質性の評価に用いる他に､育成方向
における均質性を密度の分布として捉えるために用いる｡ Ⅹヾut基板は結晶の育成
方向における均質性と結晶の平均的な密度を評価するために用いる｡
基枚の作製において､ Ⅹ-cut基板および乙伽t基板はX線回折法により各面を正確
に測定して切り出した｡ YJc瓜基板は､結晶の上端面がⅩ線回折法によりY面として
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表2-1 uhO3単結晶の仕込組成比と形状
PttBpared(bmposidon 儉ength [TTLm] 認?ﾖWFW"?蒙ﾘ??
u20 【mo1%】 彦???蒙?X??
(1) 鼎や??52.00 田?77 
(2) 鼎ゅS?51.50 田b?7 
(3)* 鼎ゅSR?1.45 都?101 
(4) 鼎偵??1.00 田r?7 
+伽Ilmerdalop血al-grade肋03 CryStalwithCongruent composition･
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(T)
図2-1 LiTaq単結晶と試料の作製
Xそ息
Y-cut
図2-2　基板の概形
･42-
正確に切り出されていることを利用し､この面を基準としてバンドソ一により複
数枚を同時に切り出した｡
各基板の厚さは､バルク披速度の測定において必要な厚さを考慮して3-4血爪
とした｡各基板の表面は光学研磨されている｡
結晶面と試料面の不一致-
先述のように､ Y血基板はX線回折法による面方位の測定を省略して切り出し
たため､試料面と結晶面が-敦していない可能性がある｡そこでⅩ線回折法によ
りこれらのずれの程度を測定した｡試料は各結晶のYlの基板とした｡図2-3に結晶
面に対する試料両の傾き角および傾き方向を表わす座標系を示す｡表2-2に測定結
果を示す｡傾き角は0.Or～0.12｡と大きい｡ Yヾ此基板はノミンドソ-で切り出してい
るため､ Y2､ Y3の基板も同様のずれを有すると考えられる. lSAW速度やバルク
披速度の測定においてはこれらの影響を考慮する必要がある｡
2-3　結晶の基礎的な特性の評価
一般に､コングルエント組成ではない融液から育成された結晶の化学組成比は､
融液の化学組成比とは-敦しない【1,2]｡したがって､ 2-2節で準備した4種類の
は的単結晶の実際の化学組成比も原料仕込み時とは異なっていると考えられる○
そこで本節では､従来よく用いられてきたICP-JuS法やⅩRF法､ DIA法により化学
組成分析を行ない､これらの結晶の化学組成比を把撞する｡また密度を測定し､
化学執成比との関係を求める｡
2-3-1化学組成分析
義塾
本節で行なう化学組成分析は就科の破壊を伴うため､ 2-2節で示した結晶とは別
の4種類のU的単結晶を用いた｡ただし､これらの結晶の原料仕込時における
u20の含有率や結晶の育成方向は先の結晶と同じである｡各結晶の中央部におけ
る化学執成比を結晶の値として代表させるために､図2-4に示すように､結晶の上
部側端面より24.3 mmの位置においてYぺ此基板を切り出して分析用の試料とした.
ICP-AES法とm法に用いる筑料はアルミナ製の磁器を用いて粉末にした0
-43-
図2-3　結晶面と試料面の間のずれを示す座標系
表2-2　Yd面における試料面と結晶面のずれ
PrcpardLiPlmo1%] ?ｸ?FVx??ldeg] 
48.00 蔦?偵3S"?.112 
4S.50 ?S?2C?0.104 
48.55 (Congruent) 蔦??ヲ?.079 
49.0 蔦3?涛?0.073 
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図2-4　化学組成分析用のLiTaq単結晶と試料の切り出し位置
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JCP-AES法による分析
ICP-AES法は検量線のダイナミックレンジが広いことや何種類もの元素を向時
に分析できること､倣量元素の検出が可能であることなど優れた点を有している｡
特に他の手法では分析が困難であるUに対して直掛こ定量分析を行なえることは､
皿03の化学組成分析を行なう際に大きな利点となる.
ICP-AES装置の基本的な構成を図2-5に示す｡溶媒に溶かされた試料は霧吹きの
要領でアルゴンプラズマ中に導入される｡試料に含まれている原子はプラズマに
助担されて固有の波長を持つ光を発する｡この光を分光することで元素の特定を､
またその強度から含有率を定量することができる｡
(-り試料の溶解と調整
寛科の溶解
ICP-AES法は固体試料をそのまま分析することは出来ないため､事前に適切な
溶媒に溶かす必要がある｡しかしuTdhは溶けにくい物質であるためにこの処理
が難しい｡このような難溶性の物質を溶かす手法としてBomb法(加圧溶解法)が
ある｡この手法は､粉末状の試料を図2-6に示すような耐圧容器の中に酸などの溶
媒と共に入れて完全に密閉する｡この容器をオープンの中に設置して加熱すると､
容器内の圧力と温度が上昇して試料を溶解できる｡本論文ではこの手法により試
料を溶解した｡
耐圧容静内に入れる試料粉末の量は各結晶とも約20mgとした｡溶媒は硫酸
012SO4) 5m2,硝酸(HNO3) 2.5 m2､ 7ツ化水素酸帥) 2.5meの混酸である｡
耐圧容掛まHFの使用を考慮してテフロン製のものを用いた｡オープン内の温度は
1600Cとし､約18時間かけて溶解した｡完全に溶解したことは目視により判断し
た｡そののち､溶液を別のテフロン製のピーカに移し､電熱器の上で濃やかに加
熟してHFとm03を溶液中から除去した｡最後に､ Taの加水分解を防ぐために過
酸化水素水(H2Q)をlmL加えた｡この様な手順により各結晶ごとに3つの試料
溶液を作製した｡
ところで､ ICP-AES法では分析を精度良く行なうために内標準法【付録仰こよる
比較測定を行なうことが多い｡本論文においてもこの方法を用いた｡内標準元素
I山やThの発光に影響を及はさないイットリウム(Y)とした｡全ての試料溶液は､
Yの内標準溶液を5mげっ加えたのちにメスフラスコに移し､蒸留水により50mL
に希釈･秤量した｡
･46･
図2-5 ICP-AES装置の基本的な構成
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固定ねじ
図2-6　Bomb法用の耐圧容器の断面図
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壕準試料溶液の作製
分析は元素濃度と発光強度の関係である検量線を物差しとして実施する｡そこ
でこれを作製するために､分析対象となるLiとThの標準試料溶液を作製した【付鹿
A]｡各溶液の濃度は0.10069Limg仙2および1.455 Tamghneさぁる｡次に､これら
の溶液から必要な量を分取してメスフラスコに入れたのち､ Yの内標準溶液を5mg
加えた｡さらに､溶液に含まれるH2S04とH2Qの量が試料溶液と同じくなるよう
に調整したのち､蒸留水により50mBに希釈･秤量した｡このような手順により､
LiとTaに対してそれぞれ濃度を変えた5種類の標準試料溶液を用意した｡これら
を表2-3に示す｡
(近)分析
-まず､定量分析の物差しとなる検量線を作製した｡用意した標準試料溶液それ
ぞれに対して発光強度を3回ずつ測定してその平均値を求めた｡そして温度と発
光弛皮の関係を最小二乗法により二次曲線として求めた｡その結果を図2-7に示す｡
図の横軸は元素濃度を､縦軸は分析対象元素の発光強度/Yの発光強度を示す｡得
られた検量線は直線性に優れており､ ICP-AES法のダイナミックレンジの広さを
示している｡
この検量線を用いて未知就科溶液の濃度分析を行なった｡測定は各溶液につき
3回ずつ行ない､その平均値を求めた｡これらを酸化物の温度に換算した結果を
表2-4に示す｡一般に､試料中の主元素に対するICPIAES法の測定分解能は0.1-1
md%程度である｡したがって48.Omd偽の試料と49.0 md%の試料を区別すること
はできていない｡また､コングルエント組成の結晶のLiに対する分析値は仕込値
よりも0.8md%程度小さい｡これはコングルエント組成の定義に反しており､得
られた数値に倍頼性がない｡他の試料の分析値も真備より小さいと思われる｡
分析を正確に行なえなかった原因は､皿03が難溶性の物質であることや､溶
解の程度の判断を目視に頼らざるを得ないことにあると思われる｡したがって
ICP-AES法によりUnO3単結晶の化学組成比を精密に分析することは困難であると
考える｡
XRF法による分析
ⅩRF法は他の分析手法に比べて装置の安定性や測定精度に優れていると言われ
ている｡また分析対象として固体･粉末や液体といった訣料の状態を問わないこ
とや何種類もの元素を同時に分析できること､微量元素の検出が可能であること
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表2-3 ICP-ABS法による化学組成分析において用意した
Liおよび｢抱の標準試料溶液の濃度
GInqさntradonlmg/50me] 
Li 犯綴?Li-2 犯蔦2?-4 由ﾓR?
0.柵 ????0.6041 ?繝?R?.0069 
Ta 彦??Ta-2 彦?2?a,4 彦?R?
0.000 ?縱3?13.095 ?r紊c?21.$25 
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>ト一SZuトZ一山≧ト<∝u∝
>トLSNuトNJu^llV正ut]
5　　　10　　　15　　　　20　　　　25
Ta CONCENTRATION lmg/50m[]
o)) Taに対する検量線
図2-7 ICP-AES法による化学組成分析に用いる検量線
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表2-4 ICP-AES法により分析した4種類の
LiTaO3単結晶の化学執成比
rbpazdLi2O 【md%】 ??ﾇ率VF6?6V蹠&???
u2P 彦???
【md%】 ?蒙?X??
48.0 鼎r縱R?2.25 
4S.5 鼎r繝2?2.17 
48.55 鼎r縱b?2.24 
49.0 鼎r縱?52.21 
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など優れた点を有している｡
分析装置の基本的な構成を図2-8に示す｡ Ⅹ線が照射されると､試料中に含まれ
る各元素の持つ電子が励起される｡そのため､その電子の属していた軌道には壁
孔が生じる｡その空孔-外殻の軌道に属する電子が遷移すると､これらの軌道問
のエネルギー差に相当する波長のⅩ線を放出する｡このⅩ線は蛍光Ⅹ線と呼ばれ､
元素固有の波長を持つ｡分光結晶は格子定数が既知であるのでBraggの回折条件に
より元素の特定を､また蛍光Ⅹ線の強度から元素濃度の定量を行なうことができ
る｡
ところで､実際の分析に際しては物質に含まれている元素の相互干渉による蛍
光Ⅹ線の励起･吸収や試料の表面状態の影響を考慮する必要がある｡そのため､
検量線の作製に必要な標準試料としては分析試料と構成元素や表面状態が同じで､
組成比が既知のものが望ましい｡しかしこのような物質を準備することは困難で
ある｡
本研究においても標準試料を用意できなかったので化学組成比を直接に定量す
ることはできない｡そこで蛍光Ⅹ線強度の大小から化学組成の比較を試みた｡
xRF法ではLiを分析できないのでTaと0を分析対象とした.化学組成の異なる4種
類の基板に対して25回の換り返し測定を行ない､待られた蛍光Ⅹ線強度の平均値
を求めた｡結果を表2-5に示す｡表内のGは25回の繰り返し測定における標準偏差
であり､ 20は測定分解能に対応する｡ Ta､ 0ともに得られた強度の最大値と最小
値の差は測定分解能よりも小さい｡したがって化学組成比の大小を議論すること
はできない｡
DTA法によるキュリー温度の測定と化学組成分析
強誘電体においてキュリー温度は強誘電相から常誘電相への転移点にあたり､
化学執成比と密接な関係にある｡これまで､ U的単結晶の開発においてYml血
らはそのキュリー温度と化学組成比の関係を検討している【3].またMiya2aWaらや
satoらはキュリー温度の測定からコングルエント組成の決定を試みている【1, 2]｡
m法はキュリー温度を測定する手法の一つである｡この手法は､物質が物理
的変化あるいは化学的変化を起こすときにその内部に発生する熟変化を､試料と
基準物質との温度差として検出する｡測定装置の基本構成を図2-9に示す｡粉末状
にされた試料は基準物質とともに熱的に均一な電気炉内に設置される｡これらは
電気炉により一定の速度で加熱あるいは冷却される｡この時､これらの温度差
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試料
図2-S XRF装置の基本的な構成
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積出器
表2-5　XRF法により測定した4種類のLiTaO3単結晶
のTaと0に対する蛍光Ⅹ線強度
PtcpardLi20 lmolY] 薄蹤V?宥?
Ta ??
lk甲S] ?霧7???
4S.0 塔C2縱r?.0043 
48.5 塔C2繝b?.0050 
48.55 塔CB?r?.0059 
49.0 塔C2纉?1.0062 
h4ax.DiJrezcnce ???0.0019 
2cF ??R?.0070 
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図2-9　DT臓置の基本的な構成
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(示差熟)を熱電対により電圧の形で検出する｡示差熟を時間の関数として措い
たものは示差熟曲線と呼ばれる｡強誘電体は常誘電相-と相転移する際に吸熱反
応をともなうため､図2_10に示すように示差熱はいったん低くなる｡この極小点
が現われた時の試料温度をもってキュリー温度とする｡図2二11はuTh03に対して
測定した示差熟曲線の例【41である｡LiTa03では明確な極小点は得られない.その
ため､矢印で示した曲線の立ち上がりを極小点とした｡
( i ) DTA法の測定精度
文献【4]によると､ Ⅰ叫に対するキュリー温度の測定の再現性は士0.8 oC程度で
ある｡この理由として次のようなことが考えられる｡まず､前述のように示差熟
曲線に明確な壌小点が現われないためにキュリー温度の決定精度が悪い｡また図
2-1Tのように示差熟曲線はわずかに波打っているためにその立ち上がり点の決定
に影響を及ぼす｡したがって､ DIA法のキュリー温度に対する測定精度は±1.00C
程度と考える｡
(ii)キュリー温度の測定
測定は各組成の試料粉末を3つに分けて､各々について2回ずつ行なった｡そ
して､各執成毎に平均値を求めた｡その結果を表2-6に示す｡キュリー温度はUの
含有率が増えるにつれて単調に高くなる｡ 48.5 m01%の試料と48.55 m01%の試料に
対するキュリー温度の差は､LiTh03に対するキュリー温度の測定精度±1.OoCと同
程度である｡したがって､これら2つの試料をキュリー温度から区別することは
難しい｡しかし､ 48.0､ 48.5 (または48.55) ､ 49.0m01%の3つの試料に対しては
キュリー温度の差が5-6oCと大きく､化学組成比の相違を充分に判別できている
と考える｡
( iii )化学組成比への換算
satoらは図2-12のように日払03のキュリー温度と化学組成比の関係を検討してい
る【2]｡国中のStarhgMadalは結晶の原料であるLi2C03とTa2句の粉末をある比率
で混合したのちに焼結させたものである｡したがってこれらの化学組成比は既知
である｡ StardJlg M血alに対する直線を用いて表2-6に示したキュ1) -温度をLi20
濃度に換算した｡その結果を表2-7に示す｡ 48.5 m01%および48.55 m01%の結晶に対
しては仕込値と分析値が測定誤差内で一致している｡一方､ 48.0 m01%の結晶の実
際の化学組成比は48.38士0.03Li20 m01%､ 49.0 m01%の結晶は48.67±0.03Li2O mo1%
とコングルエント組成のほう-近づいている｡これらより､結晶はコングルエン
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図2-10　キュリー温度の決定方法
I,;'立法:篭 Ii 劔劔 ? ? ? 綿?ﾂ??? ? ? ? ? ? ? ?
二1 ?? ? ? ? ? ? ? ? 
i I !L 凵?i 白?? ?Ⅲl .轡苧雫j 劔劔? ?I I ? 鳴?? ? ?
I 亦????? ? ? 白??? ? ? ? 鳴?? ? ? 
= time
図2-ll LiTaqに対する示差熟曲線
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表2-6　m法により測定した4種類の
単結日のキurm03早符晶のキュリー温皮 
hpadLi20 ?W&剖FVﾗ?ﾗGW&2?
【mo1%】 ??ｴ8??
48.0 鉄澱縒?
48.5 田?縒?
4S.55 田?絣?
49.0 田?纈?
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0.0 1　0.0 2　　0.03　　0.0 4
X
LilーXTal+Ⅹ03
図2-12　LiTb03における化学組成比とキュリー温度の関係【2]
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表2-7　表2-6に示したキュリー温度と
図2-12の換算直線から得た4種類の
皿03単結晶の化学組成比
P陀padLi20 ??ﾇ率VDﾆ??
【mo1%】 ?蒙?X??
48.0 鼎ゅ3??｢?2?
4S.5 鼎ゅS?ﾓ???
48.55 鼎ゅS(????
49.0 鼎ゅcx贊???
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ト組成に近づくように育成されることがわかる｡ここで得た値を2-2節で用意した
4種類のLiTaO3単結晶それぞれのLi20温度として代表させるo
2-3-2　密度の測定
密度は化学組成比を反映する六ラメータである｡本節では2-2節で作製した各結
晶の密度を測定して化学組成比との関係を明らかにする｡
空気による浮力の影響を補正したアルキメデスの原理
密度の測定はアルキメデスの原理に基づいて行なう｡本研究では一般に知られ
てい~るこの度理に空気の浮力に対する補正を導入してさらに高精度に測定を行なっ
た｡図2-13に密度測定の模式図を示す｡図中のpは試料の密度､ Vは試料の体積､
MAは空気中における試料の重さ､ Mwは水中における試料の重さ､ pwは水の密度､
pAは空気の密度を示す｡ hh､ Mwは次のように表わされる｡
MA=P･Ⅴ一PA･V
Mw=p･Ⅴ-pw･Ⅴ
式(2-1)の右辺第二項が空気の浮力に対する補正項である｡式(2-1)､ (2-2)からVを
消去すると､次式が得られる｡
p-&pw -&pA　　　　(2-3)
すなわち､叫かMw､ pw､ pAを測定することにより式(2-3)から試料の密度pを
求めることができる｡ MAとMwは精密電子天秤を用いて測定する｡ pwはMwの測定
の際に用いる純水の温度を熟電対とデジタルボルトメーターにより測定して文献
[5]から求める｡ pAはMAの測定時における気圧と気温および湿度を測定して文献
【6】から求める｡
測定結果
2-2節で用意した4種類の肌03単結晶それぞれの平均的な密度を測定する｡こ
の試料としてはZk氾t基板が望ましいが､その重量が精密電子天秤の測定制限重量
よりも重いために用いることはできなかった｡そこで､ Ⅹヾut基板を試料として測
定を行なった｡測定結果を表2-8に示す｡また図2｣14にu20濃度と密度の関係を示
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(a)空気中における試料の重さの測定
O))水中における就科の重さの測定
図2-13　密度測定の模式図
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表2-8　化学組成比の異なる4種類のLiTaO3単結晶に対する
密度の測定結果
PrepazdLiP ??ﾇ率VDﾆ??ensity 
【mo1%】 ?蒙?X??kg/m3] 
48.0 鼎ゅ3?ﾓ???463.2±0.3 
4S.5 摘2經???2?460.6±0.3 
48.55 鼎ゅS(????460.4±0.2 
49.0 鼎ゅcx????457.9±0.2 
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48.
図2-14　UW3単結晶の密度の化学組成比依存性
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す｡図中の直線は最小二乗法による近似直線であるo u20濃度が大きくなると雫
度は相.4 OCg/m3)/mo1%の割合で単調に小さくなる｡
2-4　あとがき
本章では､ LFB超音波顕微鏡により光学用uTも03単結晶の均質性を評価する手
法を確立するために必要な試料の作製と､その基礎的な特性である化学組成の評
価を行なった｡
まず化学組成比を変えた4種類の結晶を作製した｡また､これらの結晶よりそ
の均質性を評価するための基板を作製したoつぎにICP-AES法､ xRF法､ UIA法に
より結晶の化学組成比の評価を行なった｡その結果､結晶はコングルエント組成
に近づくように育成されることがわかった｡また､本試料に対してICP-AES法と
XRF法の測定分解能は不十分であったが､ DTA法は優れた分解能を示した｡した
がって､ m法はuM3の化学組成評価において有用であると考える｡また､各
結晶の密度を測定して化学組成比との関係を明らかにした｡
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3.弾性的均質性の評価
3-1　まえがき
本章では､直線集束ビーム(LineFaus Beam :LFB)超音波顕微鏡システム【7】を
第2章で作製した試料の均質性の評価に適用する｡本システムは水と試料の境界
面上に清洩弾性表面波(止血y Surfaa Acousdc Wave : UAW)を助振し､その伝搬
特性である位相速度と伝搬減衰を測定する｡これらは材料の化学的･物理的特性
を反映していると考えられる【4,8-13)｡したがって､就科内におけるこれらの分布
を詳細に測定することにより結晶の均質性を定量的に評価できると考える｡
3-2節では用意した試料の音響的な均質性を評価する｡まず､この評価の基礎と
なるLFB超音波顕微鏡による音響特性の測定原理およびシステムの構成を述べる｡
次に､基本的な音響特性として各試料におけるI3AW速度の伝搬方向依存性を測
定する｡また､結晶の育成方向および直径方向におけるuAW速度の分布を測定
して弾性的な均質性を評価する｡ 3-3節では結晶の育成方向における密度の分布を
測定する｡そしてこの結果と3-2節で測定したuAW速度との比較を行なうことに
より､これらの分布が化学組成の変化を捉えていることを示す｡
3-2　音響特性の測定による評価
3-2-1直線集束ビーム超音波顕微鏡による音響特性の測定原理
LRi起音波顕微鏡による音響特性の測定の要は､薄膜トランスジューサと音響
レンズからなる起音波デバイスである｡図3-1にその概観を示す｡ロッドの片端面
にはトランスジューサが作製される｡もう一方の端面は円筒形のレンズに形成さ
れる｡トランスジューサから助撮された平面超音波はこのレンズの効果で図3-2に
示すようにくさび状に集束される｡この患者波は水を介して試料面上に照射され､
試料面上にISAWを一方向に助振する｡ここで音響レンズと試料面との距離2:を焦
点距離よりも小さくする(デフォーカス)操作を行なうと､トランスジューサの
電気的出力Vは変化する｡この変化を距離Zの履歴として措くと､図3-3に示すよう
なV(2:)曲線と呼ばれる一定の周期をもつ波形が得られる｡この曲線は材料固有の
形状を示し､ LSAWの伝搬特性に関する情報を含んでいる｡その干渉周期AZ:は
LSAWの位相速度を､轟帽の変化は伝搬減衰を反映している｡
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図3-1 LFB超音波デバイスの概観
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図3-2　直線集束ビームの概念図
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図3-3　V(I)曲線の例
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100
3-2-1-1 V(Z)曲線の形成原理および解析法
図34に超音波デバイスと試料系の断面図を示す｡図は試料の表面の位置を集束
超音波の焦点位置(2:功)からデフォーカス操作した状態(2:A))を示している｡
試料の表面が焦点位置にあるときは､試料面で反射した超音波の全ての空間周波
数成分がトランスジューサの出力に寄与するoしかし､デフォーカス操作をした
状態では状況が異なり､ A)と#1の成分の寄与が支配的となるo #0は試料の表面に
垂直に入射し､同じ経路をたどってトランスジューサに戻る成分である｡ #1は式
(3-1)で表わされるSnenの法則を満たす臨界角oⅠ3AWで試料の表面に入射して水と
の境界面をuAWとして伝搬し､図に示した経路でトランスジューサに戻る成分
である｡
otBAY - Sin -1患　　　　　　(3-1)
ここで､ 1句は水中を伝搬する縦波超音波の速度を､ YLSAWはI･SAWの位相速度を
表わす｡
2:を変化させると柵と#1の位相差が変化して干渉する｡このためにトランスジュー
サの出力は周期的に変化して図3-3に示したようなⅤ(Z)曲線が得られる｡この干渉
周期Azは幾何学的な考察から式(3-2)で表わされる｡
Az=
241 - cos OLSAW)
(3 -2)
ここで､ fは起音波周波数を表わす｡式(3-1)と(3-2)より､ ISAW速度と干渉周期Az
の関係は式(3｣3)のように表わされる｡
YLSAW I (3-3)
Azは次に示すV(Z)曲線解析法【7)に基づいて求める｡ ヽ知はV(I)曲線の測定時にカブ
ラとして用いる水の温度を測定して文献【14】より求める｡
図3-5(a)はZbtum03基板に対して得られたV(Z)曲線である｡この曲線は棚と#1
の干渉成分vI(I)と音響レンズの特性vL(Z)を含んでいる｡そこで式(3-4)のような演
算を行うことによりVtJ(Z)を除去してVI(I)を取り出す｡
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図3-4　V(Z)曲線の形成原理図
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Viz) = V(Z) - VLLz) (3-4)
(
VLJ(Z)曲線には水との境界面にLSAWを助撮しない物質(例えばテフロン)に対し
て測定したV(I)曲線を近似的に用いる｡図3-5(b)にテフロンに対する測定から得た
V(Z)曲線を示す｡図3-5(C)に式(3-4)により得られたZ-cutLiTaO3基板におけるVI(2:)曲
線を示す｡この曲線の包路線の減衰係数aoはuAWの伝搬減衰を反映している.
求めたαoを式(3-5)に代入することにより､ I.SAWの披数kLSAWで規格化した規格化
伝搬減衰αLSAWを求めることができる｡
qjAW =
cqpos OLSAW + 2αW
2kLSAWSin OLSAW
(3-5)
ここで､ αWは水中を伝搬する縦波の減衰係数であり､ V(Z)曲線の測定時にカブラ
として用いる水の温度を測定して文献【151より求める｡
式(3-3)と(3-5)よりLSAWの伝搬特性を高精度に求めるために､ VI(Z)曲線に対し
てⅠ甲丁解析を行う｡図3-5(d)にZhtUmO3基板に対して得られたVt(2:)曲線に対する
f甲丁解析結果を示す｡スペクトルのピークに対応する披数よりA2:を､スペクトル
帽よりαoを求めてuAWの伝搬特性を決定する【16]｡
3-2-1-2　測定システムの構成
図3-6にIRB起音波顕微鏡システムの構成を示す｡本システムは大きく分けて
u喝短音披デバイス､電気回路部､機械操作部およびコンピュータの4つのブロッ
クからなる｡
LFB起音波デバイスのロッドにはサファイヤを用いている｡この片端面には酸
化亜鉛czno)の薄膜が超音波トランスジューサとして形成されている｡本研究で用
いたトランスジューサの中心周波数は225MHzである｡もう一方の端面は音響レ
ンズとして曲率半径1.Ornm､開口半角600の円筒状の凹型開口に形成されている｡
その開口面には音響整合層と･してカルコゲナイド･ガラスの薄膜が蒸着されてい
る｡その膜厚は超音波周波数225MHzの時に整合がとれるように制御されている｡
電気回路部は膚号を送受膚するパルスモード測定システム【171を中心に構成され
ている｡電気回路部から発せられたRFバーストパルスは方向性ブリッジを介して
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LFB超音波デバイスに送られる｡このパルスはトランスジューサで超音波に変換
される｡その超音波は､ロッドおよびカブラとして用いる水を伝搬して試料に照
射される｡この反射波はトランスジューサで再び電気信号に変換されるが､この
うち試料表面からの信号をパルスモード測定システムにおいてゲート回路により
抽出する｡この信号はスペクトラムアナライザにより検波されたのち､ピークホー
ルド回路とローパスフィルタを介してAの変換器に送られる.ここで､ Zステージ
の位置を測定しているレ-ザ干渉測長器からの信号をAA)変換辞に送ることにより､
Zと同期したトランスジューサの出力V(I)をコンピュータに取り込む｡さらに､熟
電対とデジタルボルトメータによりV(I)曲線の測定時におけるカブラの温度を測
定する｡
機械操作部はZ､ X､ y､ 0､ 3軸傾斜の各軸のステージとこれらを駆動するステツ
ビングモータ､およびこれらを制御するステージコントローラからなる｡ Zステー
ジには真直性に優れた空気ベアリングステージを用いている｡このステージを走
査することにより､超音波デバイスと試料の距離を変化させてV(2:)曲線を測定す
る｡ X､ yステージは試料台を二次元的に走査させる｡これにより試料面上200rrm
x200rrmの範囲の任意の点でV(I)曲線の測定を行なうことができる｡ 0ステージは
試料台を回転させる｡これによりLSAWの伝搬方向を任意の方向に決定できるた
め､材料の異方性を反映した測定をおこなうことができる｡ 3軸傾斜ステージは
音響デバイスと試料の間のアライメントを正確に行なうために用いる0
コンピュータはV(2:)曲線とカブラ温度の取り込みやその記録に用いる｡またこ
れらのデータをⅠ甲で解析してLSAW伝搬特性を求めるために使用する｡さらにV(2:)
曲線の測定時における本システムの動作を制御する｡
LRi起音波デバイス部､機械制御部の各種ステージ､レ-ザ干渉測長者はアク
リル製のチャンバ内に設置されている｡チャンバ内部の気温は専用のエアコンに
より制御される｡このためカブラとして用いる水の温度の変動も小さく抑えられ
る｡例えば､本研究におけるLSAW速度の全測定を通じて､カブラの温度の変化
は23.(辻0.18 oC以下であった｡
以上のような構成のシステムを用いて超音波周波数225 MHZ:で測定したLSAW速
度の相対精度は､ -固定点での測定では±0.002 %､二次元走査における測定では
±0.005 %が達成されている【18】｡
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3-2-2　漏洩弾性表面波速度の測定
本節では､第2章で作製した4種類のLiTaO3単結晶に対してLFB超音波顕微鏡!
によるISAW速度の測定を行ない､結晶の均質性を評価する｡まず基本的な音響
特性として各試料におけるLSAW速度の伝搬方向依存性を#j定する｡次に結晶の
育成方向および直径方向におけるLSAW速度の分布を測定して弾性的な均質性を
評価する｡
本論文において示されるLSAW速度はすべて超音波周波数225 MHzにおいて測定
した値である｡その値はGa血liniumGanium Gamet (GGG)単結晶を標準試料とし
て枚正【19】されている｡また､ YICut基掛ま2-2節で示したように結晶面と試料面が
ずれているので､この影響に関する補正を行なった｡
3-2-2-1伝搬方向依存性
化学組成の異なる4つの結晶の基本的な音響特性を把握するために､ +Ⅹ面､ +7
両､ +Z両におけるLSAW速度の伝搬方向依存性を測定した｡測定位置と用いた基
板を図3-7に示す｡ LsAWの伝搬方向は200｡の範囲をlOずつ変化させた｡ +Ⅹ面､ ■7
両､ +Z面に対する測定結果をそれぞれ図3-iの(a)､ (b)､ (C)に示す｡ ⅠJIも03は三方
晶系の3mに属しており､その結晶対称性を反映した結果が得られた｡また､
u;AW速度はLiの含有率が増加するにつれてその対称性を保ったまま大きくなる｡
3-2-2-2　単結晶内における分布
本筋では用意したXICut､ Yヾut､ Zヾut基板におけるLSAW速度の分布を測定する
ことにより､化学組成の異なる4種類のLiTaO3単結晶の均質性を評価する｡各基
掛こおけるISAW速度の測定位置を図3-9に破線で示す.また各々の測定領域の長
さを表3-1に示す｡
測定領域(2)と(3)および(3)と(4)の間隔gは､ Yl､ Y2､ Y3の切り出し間隔と等しい｡
測定はこれらの領域において1mごとに位置を変えながら行なった｡
Z-cut基板
(i)育成方向
図3-9の(1)の領域においてLSAW速度の分布を測定した｡ Ⅰ.SAWの伝搬方向は結
晶Ⅹ軸方向および結晶Y軸方向とした｡測定結果を図3-10に示す｡各結晶に注目す
ると､ 48.0 m01%の結晶では結晶の上部から下部へ移るにつれてLSAW速度は徐々
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図3-7　LSAW速度の伝搬方向依存性を測定した基収と測定位置
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図3-8　化学執成比の異なる4種類のLiTaO3単結晶に対する
LSAW速度の伝搬方向依存性
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図3-9　各基板面内におけるLSAW速度分布の測定位置
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表3-1化学親戚比の異なる4種類のLiTaO3単結晶の均質性を評価するための
測定領域の長さとその間隔(単位: rrm)
4S.Omd% 鼎ゅVﾖ?R?ongruent 鼎剃?BR?
Zヾut 茶??2 鼎?60 鉄?(2)～(4) 鉄b 4 都b 6 
～ ?"絣?2.5 ?r?2.5 
Y-cut 茶R?58 鉄?84 鉄?
X-cut 茶b?52 鉄?64 鉄?
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図3-10　化学組成比の異なる4種類のZぺutLiTa03の
結晶育成方向におけるLSAW速度の分布の測定結果
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に小さくなる｡一万､ 49.0m01%の結晶では反対の傾向を示す｡これは､ 4S.0
mo1%の結晶ではLiの含有率が上部側に比べて下部側が少なく､ 49.0 m01%の結晶で
Iはその反対であることを表わしていると予想する｡これらと比べて､ 4S.5md%お
よびコングルエント組成の結晶ではLSAW速度の変化は小さい.
これらの結果はCZ法による結晶の育成時における融液の化学組成の変化を反映
していると解釈できる｡これ%J48.0m01%の結晶に対して説明する｡表2_7に示し
たように結晶はコングルエント組成に近づくように育成される｡そのため結晶の
上部側が育成される際のLiの消費量は仕込まれた48.0m01%よりも多い.したがっ
て育成が進むにつれて融液中のLiの割合は48.0 m01%から徐々に減少する｡その結
果として､括晶の下部側は上部側よりもLiの含有率が少な一くなると思われる｡ 49.0
m01%の結晶についてもこれと同様に考えることができる｡
図3-10に示したコングルエント組成の結晶におけるISAW速度の分布を図3_11に
拡大して示す｡上部側から約21rrmの位置までLSAW速度は若干小さくなり､その
後は単調に大きくなる傾向にある｡図中の点線は､上部側から21mの位置まで
の領域およびそれより下部側の領域の各々において最小二乗法により求めた近似
直線である｡この近似直線で示されるLSAW速度の変化量は､測定領域60mmにお
いてⅩ軸方向伝搬では0.38 m/S, Y軸方向伝搬では0.45 m/Sであり､結晶の育成方向
に弾性的な分布があることを示している｡
(ii )直径方向
図3-9の(2)､ (3)および(4)の領域においてLSAW速度の分布を測定した｡測定領域
(3)は基板のほは中心付近であり､ (2)が結晶の上部側､ (4)が下部側である｡ LSAW
の伝搬方向は結晶Ⅹ軸方向および結晶Y軸方向とした｡測定結果を図3-12に示す｡
図中の実線､点線､破線はそれぞれ領域(2)､ (3)､ (4)における測定値を表わす｡ま
ず､測定領域間のuAW速度の大小関係に注目すると､ 48.0 m01%では結晶の上部
側の音速が大きく､下部側が小さい｡他の結晶では下部側の音速が大きく､上部
側が小さい｡これは図3-10に示した結晶の育成方向におけるLSAW速度の分布と対
応している｡次に､それぞれの測定領域に注目する｡コングルエントの基板では､
中部と下部におけるLSAW速度の分布は平坦である.しかし､上部側では結晶の
中心から釣i20mmまでの領域における速度とその外側の領域における速度が若干
異なり､弾性的な分布が存在することを示している｡他の基掛こついても､結晶
中心から約i20mmまでの領域ではuAW速度の分布は平坦であるが､その外側で
はLSAW速度が変化している｡
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図3-11コングルエント組成のZ{utLiTa03の結晶育成
方向におけるLSAW速度の分布の測定結果
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図3-12　化学組成比の異なる4種類のZヾutLiTaO)の
結晶の直径方向におけるLSAW速度の分布の測定結果
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Y-cut基板
各結晶のYl (上部側) ､ Y2 (中部) ､ Y3 (下部側)の基板に対して､図3-9の
(5)の領域におけるLSAW速度の分布を測定した｡これら3枚の測定面は､結晶の
育成方向に垂直な平面のうち2kut基板上の測定領域(2)､ (3)､ I(4)をそれぞれ含む面
と対応している｡ u;AWの伝搬方向は結晶X軸方向または結晶Z軸方向とした｡測
定結果を図3-13に示す｡図中の直線､点線､破線はそれぞれY1､ ℃､ Ⅵに対する
測定値を表わす｡基板問におけるLSAW速度の大小関係は､図3-10に示される乙00t
基枚の育成方向におけるLSAW速度の分布とその傾向がほほ対応している｡各基
板内の分布は49.0 m01%の下部側で最も大きく､結晶の中心から離れるにつれて
I･SAW速度は大きくなる｡その最大速度差はX軸方向伝搬のLSAWで0.38 m/S. Z軸
方向伝搬では0.54 m/Sである｡また､ 48.0 m01%および48.5 m01%上部側においても
明らかな速度分布が得られている｡これらは基板内における弾性的な分布を捉え
ていると考えられる｡それ以外の基掛こおける速度分布はほは平坦といえる｡
迦U t基板
図3-9の(6)の領域においてLSAW速度の分布を測定した. lSAWの伝搬方向は結
晶Y軸方向､ 48.700Y方向､結晶Z軸方向および119.87Y｡方向の4方向とした｡
48.70oY方向と119.87oY方向は､理論的にI.SAW速度の大きさが橿となる方向であ
る○ところで､ X,cut面は図3-8に示したようなuAW速度の伝搬方向依存性を有す
るために､結晶の対称性を利用して伝搬方向を正確に決めることはできない｡そ
こで､本論文では文献【20】に示される手法により伝搬方向を合わせた｡測定結果を
図3-14に示す｡ 4つの伝搬方向において､ 4S.5 md偽とコングルエントの基掛こ対
する測定値の大小関係が-敦していないが､これはLSAWの伝搬方向の決定が完
全ではないためである｡各基板の育成方向におけるLSAW速度の分布は､ Zkut基
板において測定された分布とその傾向が良く-敦している｡したがって､これら
の分布も(Z法による結晶の育成時における融液の化学組成の変化を反映している
と解釈できる｡
3-3　音響特性と密度の分布の対応
3-2-2-2節では､各結晶の育成方向にLSAW速度の分布があることを示した｡ま
たその分布は化学組成比の変化によるものであると予想した｡ところで､密度は
LSAWの伝搬特性に関与する重要なパラメータであると同時に､ 2_3_2節で示した
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図3-13　化学組成比の異なる4種類(lュ枚)のY<utLiTaQの
括晶の直径方向におけるLSAW速度の分布の測定括果
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図3-14　化学組成比の異なる4種類のXICutLiTa03の
括晶の育成方向におけるLSAW速度分布の測定結果
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ように化学組成比と密接な関係がある｡そこで､本節では結晶の育成方向におけ
る密度の分布を測定してuAW速度の分布と比較することにより､ LSAW速度の分
布が化学組成比の分布を反映していることを明らかにする｡
義塾
結晶の育成方向における密度の分布を詳細に得るためには､育成軸に垂直な
Yヾ此基板を試料とすることが望ましい｡そこで48.0､ 48.5､ 49.0 mo1%の結晶に対
してはYl､ Y2､ Y3の3枚を試料とした｡コングルエント組成の結晶に対してはさ
らに詳細な情報を得るために､上記3枚に加えてYlと72の問およびY2とY3の間か
ら1枚ずつY七此基板を用意して計5枚を試料とした.
測定結果
測定は2-3-2節に示したアルキメデスの原理に基づいて行なった｡測定した結果
を図3-15に示す｡国中の白抜きの印はYl:ut基板に対する測定値､黒印は2-3-2節で
得たX-C血基板に対する測定値である｡ XCut基板の密度は結晶の平均的な密度と考
えられるため､各結晶の全長の半分の位置に示した｡各結晶の育成方向における
密度の分布は､化学組成比の分布を反映している｡また､この密度の分布は
LSAW速度の分布を示した図3-10または図3-14の上下を反転させた形に良く対応し
ている｡したがって､育成方向におけるLSAW速度の分布は化学組成比の分布を
捉えているといえる｡図3-16に､コングルエント組成の結晶の育成方向における
uAW速度の分布と密度の分布を比較して示す｡ LSAW速度はZht基板においてY
軸方向伝搬とした場合の測定値である｡ LSAW速度の分布と密度の分布の傾向は
良く対応している｡したがって､このわずかな分布も結晶の育成方向に存在する
化学組成の分布を捉えているといえる｡
3-4　あとがき
本章では2-2節で用意した4種類のuTdh単結晶に対してLSAW速度と密度の分
布を測定し､その弾性的な均質性を評価した｡
まず､ ISAW速度の測定による評価を行なうために､ LFB超音波顕微鏡による
LSAW伝搬特性の測定庶理およびシステムの構成について述べた｡次に､基本的
な音響特性として各試料におけるI3AW速度の伝搬方向依存性を測定し､Li20温度
の増加に伴い､ ISAW速度が大きくなることを示した.また､結晶の育成方向お
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図3-16　コングルエント組成のLiTaq単結晶の育成方向における
LSAW速度(Z,cutY軸方向伝搬)および密度の分布の対比
-90･
よび直径方向に存在する弾性的な不均一をLSAW速度の分布として捉えたoこれ
らの分布と2-3-1節での検討結果より､結晶の育成方向における分布は育成時にお
ける融液の組成の変化を反映していると解釈した｡
次に､化学組成比と密接な関係にある密度の育成方向における分布を測定した｡
この分布とuAW速度の分布とが良く対応していることから､得られたLSAW速度
分布は結晶中の化学組成分布を反映したものであることを明らかにした｡
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4.直線集束ビーム超音波顕微鏡による化学組成評価法
4-1　まえがき
デバイスの作製において､基板材料の化学的･物理的特性の不均質はデバイス
間の性能および倍頼性の差となって現われる｡特に化学組成比の分布は他の特性
のばらつきの主因となるため､その分布をより小さく抑えることが重要となる｡
これは化学組成比の分布を高精度に測定できる手法により詳細に評価を行ない､
その結果を材料の作製条件にフィードバックすることにより実現できる｡
このことは本論文でとりあげている光学用のLiTaQ単結晶についても同様であ
る｡しかし弟2章で検討したように､従来から化学組成分析に用いられている手
法は､ m法を除いて高精度な評価を行なうことは困難であった｡一方､第3辛
において示したように､ LFB超音波顕微鏡は化学組成比の分布をLSAW速度の変化
として詳細に検出できた｡したがって本装置は新しい材料評価装置として期待で
きると考える｡
そこで､本章ではLRi起音波顕微鏡により化学組成比の評価を定量的に行なう
手法を確立する｡まず4-2節では､化学組成比の変化によりISAW速度が変化する
ことを音響的に解釈するために､基本的な物理量であるバルク音響特性の化学組
成依存性について検討する｡そしてISAW速度とバルク音響特性の関係について
基礎的な検討を行なう｡ 4-3節では､ ISAW速度の化学組成比依存性について検討
し､化学執成評価に適したuAWの伝搬方向を決める｡つぎにLSAW速度と化学組
成比の関係(検量線)を作製して本手法を確立する｡ 44節では､本手法を市販の
光学用UIも03単頼晶の評価に適用してその有用性を示す｡
4-2　漏洩弾性表面波速度を変化させる要因に関する模討
第3章において実験的に示したように､ ISAW速度は化学組成比を反映してい
る｡一方で､ LSAW速度は弾性関連物理定数を反映した値である｡また､化学執
成比の変化による結晶構造の変化は弾性関連物理定数の変化に反映される｡した
がって､化学租成比の変化によりIJSAW速度が変化することを音響的に解釈する
ためには､定数の化学組成比依存性を把撞して､ LSAW速度との関係を検討する
必要があると考える｡そこで本節では､化学組成比の異なる4種類のLiTaQ単結
晶のバルク音響特性を測定して実効的な弾性定数の化学組成此依存性を検計する｡
また､ LSAW速度の変化はこの依存性を反映していることを理論的に検討する｡
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4-2-1 Jくルク音響特性の化学組成比依存性
212節において準備した化学組成比の異なる4種類の結晶の密度pと縦波音速Y
(
を測定して､実効的な弾性定数GPY2を求める.密度はアルキメデスの原理に基
づいて求める｡音速はRFバースtパルスを用いたバルク起音波パルス干渉法【211
により求める｡
図4･=こ音速測定における実験構成を示す｡トランスジューサにおいて起音波に
変換された膚号はロッド､カブラおよび試料中を伝搬する｡そしてこれらの境界
面において透過あるいは反射し､試料の裏面で全反射する｡筑科の表面からの反
射膚号V2と裏面からの反射倍号V3を図4-2に示すようにダブルパルス法により時間
軸上で重ね合わせる｡ここで､ゲートによりⅥ暮竹の膚号を抽出して周波数を掃
引すると図4-3に示すような干渉波形が得られる｡この干渉周期Afと音速Vの問に
は式(4-1)の関係が成り立つ｡
Y = 2･Af･h (4- 1)
ここでhは試料の厚さを示す｡したがって､ Afとhを求めることにより､試料のバ
ルク汲音速を求めることができる｡ Afは干渉波形をFFr解析することにより求め
る｡ hは光学式のリニアエンコーダを内蔵した凄触式の測長器により土0.1pmの精
度で測定する｡
まず､各括晶のⅩ-cut､ Yヾut (Y2) ､乙cu朗に対し､それぞれⅩ軸､ Y軸およ
びZ軸伝搬の縦波音速yiLを測定した｡ iは伝搬方向のX､ Y､ Zを表わす｡各基板に
おける測定位置を図44に示す｡カブラには水を用いた｡起音汲周波数は90-220
MIkとした｡ Y軸伝搬の粧披音速の測定では伝搬方向と結晶軸のずれの影響を補正
した｡測定結果を図4-5に示す｡横軸の榔浪皮は2-3-1節において求めた値である｡
国中の直掛土最小二乗法により求めた近似直線である｡Li2成魚皮が大きくなると
縦波音速は単調に大きくなる｡その割合は､ Ⅹ軸伝搬とZ軸伝搬においてそれぞれ
33.9 (m/symo1%､ 33.7 (m/S)/mo1%と近い値となった｡一万､ 7軸伝搬は45.2
(m/S)bo1%と大きく､他の伝搬方向に比べて化学執成比の変化に敏感である｡
つぎに密度であるが､ ⅩヾutおよびY切t (Y2)基板の密度は既に2-3-2節および
3-3節において測定したのでその儀を用いる｡ Zヾ此基板の密度はX一00t基板における
測定値を用いる｡
これらの縦波音速yiLと密度pの測定値から実効的な弾性定数qLを求める｡ここ
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図4-1バルク超音波パルス干渉法による音速測定
における実験構成
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図4-2　ダブルパルス法の模式図
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図4-3　干渉波形の例
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図4-4　縦波音速を測定した基板と測定位置
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で､ qJと弾性関連物理学定数は以下の式(4-2)～(4-4)により関係付けられる｡
CXL = PVxL2 I CPI
CYL -PVYL2 -与(a ･鋼
ただしa-晋･晋･(cpl･`息)
b -新･新･管P4･(CPI CL-cP42)
cu - pvd - C!3 ･富　　　　`44'
ここで､〆､ e. eSは､それぞれ電界一定下における弾性テンソル､圧電テンソル､
歪み一定下における誘電率テンソルを示す｡ (4-2)式より､ qlEはⅥαとpから直接
求めることができる｡図4-6に実効的弾性定数のLi20濃度依存性を示す｡図中の直
線は最小二乗法により求めた近似直線である｡ u20濃度が大きくなるにつれて実
効的弾性定数は単調に大きくなる｡その割合は､ qlE､ cyL､ CZLそれぞれに対して
0.023×101l p/m2)bol乳0.033×101l p/m2)/mol乳0.024×1011 (N仙2)/mo1%である｡
ここで､Li20濃度が変化した時の実効的弾性定数と密度の変化率をコングルエ
ント組成の結晶に対して得られた値を基準として求めた｡その結果を図4-7に示す｡
密度の変化率と比べてqlE､ cyL､ qLの変化率は約3倍程度大きい｡したがって､
縦波音速の変化において実効的弾性定数の寄与が密度に比べて大きいと言える｡
4-2-2 Jiルク音響特性と漏洩弾性表面波速度の関係に関する基礎的検
討
ここではuAW速度に対する弾性関連物理定数の関与について基礎的な検討を
行なう｡ ul砿わ単結晶の独立な定数は弾性定数(cllE､ cl3E､ cl4ti､匂3E､ q4E､
cbE) ､圧電定数(e15､匂2､匂1､句3) ､誘電率(cllS､句3S) ､密度クの計13個
である｡なお､ 012EはcllEと触Eに従属であり､ cl2E=CllE-2cb6Eの関係がある○こ
れら13個のうち､本論文において化学組成比に対する依存性が独立に得られたの
はqlEとpである｡そこで､付録Bに示されるLiTaQ単結晶の定数のうちこれら2
つをそれぞれ測定値に置き換えてLSAW速度を計算した｡そしてコングルエント
軌庇の結晶の値を基準として､ cllEとpの変化から推定されるuAW速度の変化量
をもとめた｡この結果を図4-8に示す｡国中の△はcllEとpの両方を､ ○はcllEのみ
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図4-7　Li20濃度の変化に対する実効的弾性定数と密度の変化率
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図4-8　測定されたqlEと密度の変化から推定されるLSAW速度の変化量とその
測定値との比較
(黒丸:測定値､白抜きの印:計算値(△:qlEと密度､ ○:qlE､ ◇:密度) )
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を､ ◇はpのみを測定値に置き換えた場合の計算値を示す｡ ●は測定値を示す｡こ
の測定値は､ X-cut面と2ht面に対しては結晶の育成方向､ Y.at面に対してはY2の
(
直径方向におけるISAW速度を平均して､コングルエント組成に対する測定値を
基準として求めたIjAW速度の変化量である｡いずれの結晶面､伝搬方向におい
てもqlEとpの寄与は小さく､理論的な億からは測定値の変化を完全には貌明でき
ない｡しかし､榔浪皮が大きくなるに従いLSAW速度が大きく傾向は捉えており､
化学執成比の変化による弾性関連物理学定数の変化がLSAW速度に反映されるこ
とがわかる｡今後､残りの弾性関連物理定数についても化学執成比依存性を測定
することにより､ uAW速度の変化に対する各定数の寄与が明らかになると考え
る｡
413　漏洩弾性表面波速度と化学組成比の関係
IBB起音波顕微鏡により材料の化学組成比を定量的に評価するためには､化学
執成比とISAW速度の関係を表わす検量線を把撞している必要がある｡また､そ
の評価をより高分解能に行なうためには､化学乱成比の変化に敏感な伝搬方向の
uAwを用いるべきである｡本節ではこの2点について検討し､ LFB超音波顕微鏡
による化学執成評価法を確立する｡
LSAW速度の化学組成比依存性
本給文では､ 2-3-1節において求めた卿温度を各結晶の化学執成比として代表
させている｡そこでLSAW速度についても各結晶における代表値を求める｡ Ⅹ一閃t
基板とZで山基板は育成方向における分布の平均値を代表とした｡ Yd基板は､ Yl､
Y乙Y3の直径方向における分布をすべて足し合わせてその平均値を求めて代表と
した｡そしてこれらの値を用いてLSAW速度の化学執成比依存性を求めた｡その
括果を図4やに示す｡国中の直線および数値は､それぞれ最小二乗法により求めた
近似直線およびその傾きである｡この傾きはu;AW速度の化学組成変化に対する
感度を示す｡加此基板におけるY方向伝搬のuAWはその儀が30.7 (m働仙d偽と最
も大きい｡したがって､この伝搬方向のuAWは化学執成比の評価に最も遺して′
いると考える｡
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図4-9　LiTaQ単結晶におけるuAW速度の化学執成比依存性(その1 )
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図4-9　LiTaQ単結晶におけるljAW速度の化学組成比依存性(その2 )
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LSAW速度と化学組成比の関係
前述のように､ lJFB超音波顕倣掛こよるu叫単結晶の化学組成評価はZ刊t基
板を就科としてY軸方向伝搬のLSAWにより行なうとよい｡そこでこの位相速度と
化学執成との関係を示す検量線を作製した｡図4-10(a)は榔濃度との関係を示す｡
同図0)と(C)はそれぞれキュリー温度および密度との関係を示す｡図中の直線は最
小二乗法による近似直線であり､これらを検量線として用いる｡国中の数字は検
量線の傾きである｡
ここで､ LSAW速度の測定分解能を土0.06mJk (士0.002%)として､本手法の化学
組成比､キュリー温度､密度に対する測定分解能を求めた｡表4-1にこれらの分解
能と,2-3-1節で検討した従来の分析手法の分解能を比較し<示す｡本評価法は従来
の手法と比べて一桁から二桁程度分解能に優れているといえる｡
4-4　市販の単結晶に対する評価
本研究においてとりあげたコングルエント組成のU的単結晶は光学用の結晶
として市販されているものである｡本節では､ 4-3節で作製した検量線を用いてこ
の結晶の均質性を評価する｡
評価用の基板は乙00t基板である｡この育成方向および直径方向におけるY軸方
向伝搬のLSAW速度の分布は3-2-2-2節において既に測定した｡その結果を図4-11に
示す｡同国(a)の点線は3-2･2-2節において検討した近似直線である｡結晶中にはこ
れらのu〟Ⅳ速度分布と同じ傾向で化学執成比の分布が存在すると考えられる｡
図4-ll(a)において､結晶の育成方向において測定された最大速度差は0.54 a/Sであ
る｡また近似直線で示されるu〟Ⅳ速度の分布は0.45 mhである｡また､岡図仲)に
おいて､括晶の直径方向に対応する測定領域p)､ (3)､ (4)における最大速皮差は､
それぞれ0.35mふ0.38mh､ 0.31 mhである｡また､基衣全体における最大速度差
は0.82m佃である｡これらのu〟Ⅳ速度分布を検量線により化学組成比､キュリー
温度､密度の分布として見希った｡その結果を衷心2に示す｡結晶の中心付近にお
いて､育成方向の化学執成比の分布は0.017 md%以下(0.015 m01%程度)である｡
また､それぞれの直径方向における分布は0.012md%以下である｡結晶全体にお
ける化学執成比の分布は0.026 md%以下と小さい｡
このように､ LRl起音波顕微鏡による評価法は結晶中に存在するわずかな化学
親戚比分布を詳細にすることが可能であり､新しい材料評価法として期待できる｡
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図4-10　2TY-LiTaQ単括晶におけるtSAW速度とLi〆)温度､
キュリー温度､密度の関係
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表411榔温度､キュリー温度､密度に対する測定分解能の比較
Lip Concen血on 【md%】 ?VFR?Vﾗ?&?W&R??ｴ8??nsity 帥31 
ThisUltrasomic Mbdd 售??"?.0S ??B?
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JbhimedeS' MbdKXl ? ??ﾒﾓ?B?
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(1 )　(T)
【sJ∈】>ト1001山>nVS1
【sJ∈】>ヒ001山>JVNS1
3317.6
3317.4
3317.2
3317.0
3316.8
08.
rJL
33
3317.5
.07
JJi
33
6133
20　　　　40　　　　　60
POSmON lmm]
(a)結晶の育成方向
ー20　　　　　0　　　　　20　　　　　40
POSmON lmm)
(b)結晶の直径方向
図4-11コングルエント組成のZY-LiTa03の結晶育成方向
および直径方向におけるLSAW速度の分布
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表も2　市販の光学用皿03単籍晶における化学的･物理的特性の分布
Mbasurcment 舶4??i20 ?Xﾈﾂ?ensity PldJn3] 
A托孔 蒜Vﾆ?宥?bnccn血om 彦Vﾗ?&?&R?
lm/S] ?蒙?X??y○C】 
Fithg 茶??.45 ????.56 ??r?
Peak to Peak 茶??.54 ????.68 ??2?(2) ??R?.011 紊B .21 
(3) ???0.012 ?絋2?.23 
(4) ???0.010 ???0.19 
(I)～(4) ?繝"?.026 ??2?.50 
eZTtr 俶ﾓ???m0.002 又???m0.04 
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4-5　あとがき
本革ではLR起音波新教掛こよる光学用LiTaQ単結晶の化学組成評価法を確立(
した｡
まず､ tSAW速度の変化を音響的に解釈するために､化学執成の異なる4種類
の単結晶に対してバルク音響特性を測定し､実効的弾性定数の化学組成比依存性
を検射した｡さらにこの定数とISAW速度の関係について基礎的な検討を行ない､
ISAW速度の分布が化学執成の分布を反映していることを確認した｡
次に本評価法を確立するために､ ISAW速度と化学組成比の関係について検討
した｡まず､ ISAW速度の化学乱成比依存性を検討し､その変化に最も敏感であ
る基板および伝搬方向を決定した｡そしてこの方向に伝搬するLSAWに対して化
学軌成比､キュリー温皮､密度との関係を表わす検量線を作製した｡また本評価
法が従来の分析手法よりも便れた分解能を持つことを示した｡
さらに､市販の単結晶に本評価法を適用してその均質性を調べ､この結晶にお
ける化学組成比の分布は0.026m01%以下であることを示した｡このわずかな分布
を従来の分析手法により詳細に検出することは困難である｡
以上､ U租起音波顕撒掛こよる化学組成評価法を確立するとともに､その有用
性を示した｡
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2章一4章の付録
(
A : ICP-AES法による化学組成分析について
( 1 )標準就料溶液の作製
･ Liの標準溶液
標準試料はLi2W未(市販の時政晶)である｡これを以下のように溶解･調生
した｡
Li2∝わ536.0 mgをピーカに入れる
仁
蒸留水30 α
(1+1)HNO33mg (少しずつ入れる)
-ガスバーナで加熟して溶解･･･C02の除去
l
蒸留水を加えて100mLに秤量･･･1.0069 mgj/tnL
I
IOm七分取
I
蒸留水を加えて100 mLに秤量
uの含有量が0.10069 mg仙Lの標準紙料溶液の完成｡
･ Taの標準溶液
標準就科はTaの金属片(純度99.99%)である｡これを以下のように溶解･調整し
た｡
TnCtalTa145.5 mgをテフロンピーカに入れる
加熱溶解
卜(1･1)H2SO4 20 m2
日僅かでるまで加熱･･･HF､ HN03の除去
l
冷却
トH2Q 2mL (Taの加水分解を防ぐため)
蒸留水を加えて100mgに秤量
Taの含有丑が1.45 mdmLの標準武科溶液の完成｡この溶液はlmLあたり
H2S04を0.206 g､ H2Qを0.02 mg含む｡
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(2)内標準法について
ICP-AES法による化学組成分析において筑料の溶解が適切になされた場合､分
析値に含まれる誤差の要田としては次の二つが考えられる｡
1､プラズマの揺れによる測定値のばらつき
2 ､標準試料溶液と未知試料溶液の粘性の差によるプラズマ中への試料
等大量の差
これらの影響を抑えるためには､分析に供するすべての溶液に一定量の基準物質
(内標準元素)を混ぜて分析を行なうとよい｡上記2つの影響は未知試料と基準
物質の両方に同じように寄与する｡したがってこれらの発光強度の比をとること
でこれらの影響を除去した分析を行なうことが可能である｡この分析手法を内標
準法という｡
a :理論計算に用いた弾性関連物理定数
弾性定数
[× 1011 N/m21
cllE材doe"o:. Wog"o3 2.331
0.464
0.832
-0. 10$
2.748
e15
圧電定数　　　　　e22　　　　1 ･84
lqJn2]　　　e31　　　-0･ 1 I
¢33　　　　　1･93
cllS/eo　　　　　42･ 1
e33S/eo　　　　　43 ･6
密度帥3】　　　　p　　　　　7460.7
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5.圧電性層状構造試料における漏洩弾性表面波の伝搬特性解析
5-1まえがさ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　-
ⅠJB起音波顕微鏡により層状構造試料の特性解析･評価を･行なう場合､層状構
造試料表面を伝搬する瀬洩弾性波の伝搬特性を数値解析によりあらかじめ把撞し
ておくことが重要である｡本研究で試料として用いるプロトン交換uNbO3､
IJ汀も03光導波路は､プロトン交換層､基板とも圧電性を有すると考えられ【1]､解
析モデルとして圧電性薄膜/圧電性基板構造と考えられる｡同構造の自由表面を
伝搬するSAWに対する理論･数値解析に関しては､ Famellらが解析法を示し【2]､
文菊らが分極反転層を有するIiTaO3回転Y板におけるSHタイプ表面波やレイリー
波の伝搬特性およびフィールド分布の数値計算結果について報告している【31｡し
かし､水が付加した場合の同構造表面を伝搬する漏洩弾性波に対しては､解析法
は示されている【41が数値計算に関する報告はない｡
ところで､ IJFB超音波顕微鏡により測定した漏洩弾性波の伝搬特性から表面局
の弾性定数や厚さを理論･数値解析により決定する方法が等方性薄膜に対して示
されている【5】｡将来､この方法を拡張して圧電性基板上に形成された圧電性薄膜
の弾性関連定数(弾性定数､圧電定数､誘電率､密度)や厚さを決定することを考
える場合､圧電性薄膜/圧電性基板構造における漏洩弾性波の伝搬特性の理論･
数値解析が必要である｡
そこで本章では､圧電性層状構造試料における漏洩弾性波の伝搬特性を数値解
析により把握し､圧電性基板上に形成された圧電性薄膜の弾性関連定数や厚さを
決定する方法を考える場合に必要となる理論･数値解析の基礎を築く｡具体的に
は､最も簡単な圧電性層状構造モデルである水/圧電性薄膜/圧電性基板構造に
おける清洩弾性波の伝搬特性の数値解析を行なう｡さらに､計算した伝搬特性を
解釈するためにフィールド分布の数値計算を行なう｡
数値計算にあたり､プロトン交換層の弾性関連定数は報告されている【6-8]が､
これらの定数はその測定法や精度あるいは解析モデルに疑問があり､本研究では
用いないこととした｡そこで､プロトン交換層におけるSAWおよびuAWの位相
速度が低下する【9-12]ことから､表面層が形成されたために漏洩弾性波の位相速
度が低下する構造として､光導波型デバイスを構成する構造として研究に用いら
れるUm03薄膜/LiNtQ基板構造､および分極反転層を有するⅠ皿03基板構造を
取り上げる｡LiTQ薄膜/LiNbO3基板構造のような､上層媒質における横波速度
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が下層媒質における横波速度より遅い構造の場合､振動形態の異なる複数の高次
の伝搬モードが存在するが､ここでは基本的な伝搬モードである漏洩レイリーモー
(
ドについて数値計算を行なう｡
まず､ 5-2節で水/圧電性薄膜/圧電性基板構造における海洩弾性波の理論解析
法を示す｡ 5-3節では各構造において漏洩レイリーモードについて計算した結果を
示す｡ 5-3-1節で伝搬特性､ 5-3-2節でフィールド分布の計算結果を示す｡また､
5-3-1節で示した伝搬特性について検討を行なう｡
5-2　水/圧電性薄膜/圧電性結晶基板構造における理論解析法
本節では､ amptx5uらの手法【13]を適用して､ Famenらが声した層状構造媒質の
自由表面を伝搬するSAWに対する解析手法【2】を漏洩弾性波に拡張した解析法を示
す｡図5-1は理論計算に用いた層状構造モデルおよび座標系である｡領域Ⅰは粘性
のない理想流体であるとし､領域ⅡおよびⅢⅠは無損失の圧電性を有する弾性的異
方性媒質であると仮定する｡また､領域Ⅱの薄膜の材料定数は膜厚Hに依存しない
ものとする｡なお､清洩弾性波の伝搬速度は電磁波の伝搬速度と比較して10,5倍
程度と十分遅いので､以下の解析では電磁界は静電界近似により準静電的に取り
扱う｡表5-1に理論計算に用いる変数を示す｡これらの変数は簡略化表記法による
【14】｡
表5-1理論計算に用いる変数
弾性ステイフネス 几???ｨ7??x8ｸx?
テンソルC 
圧電テンソルビ 兒?iFy?ｲ?
誘電率テンソルC ?驂ﾘ6X985ﾈ8ｷ"?
密度p 刎86X985ﾈ8ｵ2?
起音波角周波数の ?I?jy7???x8ｸ??
ポテンシャル¢ ?H､X7??x8ｴR?
圧電体中を伝搬する弾性波を記述する基本式は以下のように与えられる｡
構成方程式 T仇=cm':sm _cm'.E仇　　　　(5-1)
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図5-1轟沈弾性波の理論解析に用いた層状構造モデルと座標系
ー116-
Dm =em':SIN+e仇.Em　　　　(5-2)
歪みと粒子変位の関係式　　S仇=∇su仇
運動方程式
静電基本式
･･,--p仇筈
Em =一gradO仇
divD仇=o
(5-3)
(5 14)
(5-5)
(5-6)
(ただし､ ∬声Ⅰ, Ⅱ,ⅠⅡ)
こてで､ n)は各領域G, II, Ⅲ)における材料定数および場の量を区別するための添字
である｡また､ ∇S､ ∇･は微分演算子行列【14】である｡弾性ステイフネス､圧電､
誘電率の各テンソルのプライムぐ)は､結晶軸と-敦した座標系で記述したものを､
所望の伝搬面および伝搬方向に対応する座標変換を施したものであることを表わ
す記号である｡以下このプライムぐ)は省略する｡
媒質中をX方向に伝搬する海洩弾性波の粒子変位ベクトルの各成分およびポテン
シャルを次のようなpardalwaveの解の線形結合で表わされると仮定する｡
UF-uprexpU･(p仇kz･kx-a･t))　0-X･Y･ a) (5-7)
om - 〇m.xpLf(β仇kz. kr - a'E))　　　　　　(5-8)
ここで･呼､ ¢仇は振幅係臥Pnは級数kで規格化したZ方向の級数成分であるo
複素披数kは次式のように定義する｡
k-翠-kL(1 +jaL)､ VL-若　　　　　(5-9)
ここで､ kL､ YL､ αL Iまそれぞれ海洩弾性波の披数､位相速度､規格化伝搬減衰で
ある｡式(5-7)､ (5-8)を(5-1)～(5-6)に代入することにより式(5-10-1)のような呼､
uym､呼､およびQmtこ対する連立方程式が得られる｡
瑠
(り=1, 2, 3,
呼呼呼ダ
ー　　　　　止
の
0　0　0　0
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(5-10-1)
ただし､
ATi = cT5P仇2. 2cr5β仇.cTl-PmV2
Ar2 - C.r5PM2 ･ (cT. ･ cT6)p仇･ cT6
蝿- cT5β仇2･ (毎･cT5)βm･ cT5
AT. = eT5P-2･(毎･en)β仇･en
ATl= A弘
AT2 = Cap-2. 2caP仇.鳴-PmV2
AT, - C等.P-2 ･ (C-36 ･ C.r5)β仇･ cT6
嶋- eaβ-2 ･ (er. ･ eT6)β仇･ eT6
A凱= AT3
AT2 = AT3
AT3 - CT3〆. 2cT5P仇.cT5-P仇V2
A弘- eT3β桝2 ･ (eT3 ･ e3-5)β仇･ er5
ATl = Ar4
AT2 = A乳
AT3 = m34
Aaニー(eT3β-2. 2eT3P桝. erl)
(5- 10-2)
式(5-10-1)において呼､ uym､呼､ ¢仇が自明でない解を持つためには次式を満たす
必要がある｡
det(A.7) = 0 (5-ll)
この係数行列式(5-ll)は規格化披数βmについての実係数8次多項式であり､この式
からYをパラメータとする8つの複素数解Pm(A) (n=1,2,･ ･ ･,8)が求められる｡
各領域における各々のPn)(n)に対するpardalwaveの振幅係数u.A(nゝ uym(A)､ u㌢(A)､
中れ(n)は､式(5-10-1)の任意の3つの式を用いることによってその比を求めることが
できる｡ uym(A)､呼(n)､ Qm(n)をu.A(n)で規格化しその比を次のようにおく｡
F-(A, -芸砦
G-(n) -芸莞
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(5- 12)
tt-(n) =埜　　　n -
uP(n) (
1　(m=I)
1, 2,-,8 (m=Ⅱ)
1, 2, 3, 4 (m=ⅡⅠ)
すると､各領域における清洩弾性表面波の解は次のように表わされる｡
領域l (Zく0)
水中では､ uy=0であり､水中へ縦波を放射する物理的条件から
Re(♂(1) A )<0 (5-13)
を満たす解Ptl)によるpardalwaveのみが存在する｡電磁界は粒子変位と結合しな
い｡そのためFI(1)功､ HI(I)胡となる｡ポテンシャルは王朝で連続､ Z⇒--で0に
収束するという条件から次式のようになる｡
UL = UXI(1) expLf(PI(1) kz 'kr - LW))
U圭- ul(1) GI(1) expti(βⅠ(1) kz 'kr - a't))
o･ =皇uxE(n) HE(n) expu･ (kr - a)) ex,(kZ)
れ=1
(5- 14)
領域日(0くZくH)
薄膜中では粒子変位､ポテンシャルは8つの解PE(A) (n=1,2,- ･, 8)に対応する
p打由l wayeのすべての線形結合で次式のように表わされる｡
8
U.T - ∑ up(n) exptibⅡ(n) kz 'kr - LW))
n=l
8
U,I - ∑ UXE(n) FⅡ(n) expti(βⅡ(A) kz 'kx - dN))
m=l
8
UZE - ∑ a.ln) GⅡ(n) expti(PI(n) kz 'kHVt))
れ=1
oI =皇up(A) HⅡ(A).X,U･bI(A) kz. kr _ dk))
れ=1
(5-15)
領域= (H<Z)
源洩レイリーモードの場合､ Z⇒∞で場の量が0という物理的条件から､ PⅢ(A)
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(n=1, 2, ･ -, 8)の8つの解のうち次式を満たす4つの解を選択し､改めてPⅢ(n) n=
1,2,3,4と番号をつける｡
Rc(伊Ⅲ(n) k )<0 (5-16)
したがって､基叔中における粒子変位､ポテンシャルは式(5-16)を満たす4つの解
Pm(n) (n=1, 2, 3, 4)に対応するpartialwaveの線形結合で次式のように表わされるo
4
U.n- ∑ up(A)叩U･bm(n) kz ･kx - oN))
れ=l
4
U,tu - ∑ up(A) Fm(n) expLi(βⅢ(A) kz 'kHW)i
TL=l
4
UztE - ∑ up(n) GⅢ(A) expti(ptE(n) kz. kr - ,a))
n=1
♂ =皇uxn(A) HⅢ(A) ex,U･(pⅢ(n) kz. kr一,W))
n=1
(5-17)
境界条件
式(5-14)､ (5-15)､ (5-17)の粒子変位およびポテンシャルは以下に示す境界条件を
補足しなければならない｡
2:=の(水/薄膜境界)において､
Ulz = UT
O=TT3
0 ≡ T2E3
TI33 = Tg3
Ei= E望
DIZ = D誉
Z=H (薄膜/基板境界)において､
US=咋(p-X･y,I)
T.g3=T汚(i=1,2,3)
E望=ET
D誉=D㌢
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(5-18-1)
(5- 18-2)
式(5-14)､ (5-15)､ (5-17)の粒子変位およびポテンシャルの解を式(5-1)～(5-3)､
(5-5)､ (5-6)に代入して応か､電界臥電束密度かを求め､式(5-18-1)､ (5-1812)早
これらを代入すると次式のような連立方程式が得られる｡
(り=1,-, 13)
D.)･
榊荒榊榊御伽抑御伽榊御伽 0　0　0　0　0　0　0　0　0　0　0
ここで､ Zb･の詳細は省略する｡各粒子変位吋(1)､ ㌦(n) (n=1, 2, ･ ･･ , 8)､ qxT(A)
(n=1, 2, 3, 4)が自明な解以外を持つためには次式を満足する必要がある｡
岬　　　　　　　　　　　　　　　　　(5 -20)
式(5-20)は､適者汲周波数をfとすると､ fとHの積fHをパラメータとするYに関す
る方程式である｡式(5-20)を解析的に解くことはできないので､計算機を用いて数
値計算により解を求める｡具体的には､あるfHにおいて以下の手順で行なう｡
1. Yの値を式(5-ll)に代入して各領域において解qn(n)を求める｡
2･ PAT(A)を式(5-19)に代入して係数行列式de叫LVを計算する｡
3.ニュートン法によりYを操作し､式(5120)を満たすまで手順1,2,3を繰り返す｡
以上により､瀬洩弾性波の伝搬解Yが求められ､式(5-9)より位相速度vL､規格化
伝搬減衰α′が得られる｡
フィールド分布
式(5120)の解となるYが求まれば､式(5-ll)からq刀が決定できる｡ここで､各qn
に対応するpardalwaveの振幅係数材(1)､叫㌔(n) (n= 1, 2,･ ･ ･, 8)､ ㌔(A) (n=1, 2, 3,
4)をJtiT(1)で規格化しその比を次式のようにおく｡
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xI(I,-A
xI(n, -欝発 (n=1, 2,･ ･ ･, 8)　　　　(5-21)　(
XⅡ(n)-砦　(n-1･ 2･ 3･ 4'
すると､式(5-19)のうち任意の12個の式から式(5-21)を求めることができる｡した
がって､各領域中の粒子変位およびポテンシャルの相対値は以下のようになる｡
領域l (Zく0)
領域Il (0くZ<H)
領域= (H<Z)
Ui - xt(I) UXF(1) expLf(PI(I) kz 'kx - LW))
U圭- xt(1) 〟(1) GJ(1) expti(pI(I) kz 'kr - LW))　(5-22)
ot =皇xH(A) UXI(1) HⅡ(n) cxpU･(kr - dN)I exp(b)
れ=1
8
U.1 - ∑ XⅡ(n) UXI(1) expU･(βⅡ(A) kz ･ kx - LW))
n=l
辛
U,I - ∑ XⅡ(n) a,I(1) FI(n) expU･(pE(n) kz ･ kr - a))
n=l
8
UzI- ∑ XⅡ(n)㌦(1) GⅡ(A)expti(βⅡ(n)kz ･kr- a)) (5-23)
n=1
oI =皇xE(n) UXB(1) HⅡ(n) ex,U･(pI(n) kz. kHw))
hl+il
4
U.EI - ∑ XⅢ(n) UXI(I) expti(βⅢ(A) kz ･ kx - LW)I
n=l
4
U,tu - ∑ XⅢ(n) u,E(1) F皿(n) expU･(βⅢ(A) kz ･ kr - α))
n=l
4
Uztu- ∑ XⅢ(n) UXD(1) GⅢ(n) expU･(pⅢ(A) kz ･ kx - LW)) (5-24)
n=1
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㌦ =皇xH(n) UXE(I) HⅢ(A) expU･(pm(n) kz. kHw))
れ=1
(
応力T､歪S､電束密度臥電界創こ対する解は式(5-22)～(5て24)を式(5-3)､ (5-5)､
(5-1)､ (5･2)に代入することにより求められる｡さらに､複素ポインティングベク
トル【40)は､領域Ⅰの水中では粒子変位は電磁界と結合しないので次式のようにな
る｡
p:_三二三
2
領域Ⅱ､ ⅡⅠの圧電体中では､
p:_亡ヱ+ 〇･(-j血D)*
2　　　　　2
(5-25)
(5 -26)
のようになる｡ここで､アスタリスク(*)はベクトル要素の複素共役を表わす｡ Y
は粒子の変位速度ベクトルであり､次式で与えられる｡
aUv:育 (5-27)
上述の解析法は､水/圧電性薄膜/圧電性基板構造におけるものであるが､境
界条件を適当に拡張することによって､多層構造における解析法へ拡張できる｡
また､伝搬モードについては､ LFB超音波顕微鏡によるV(Z)曲線の測定において最
も重要な瀬洩レイリーモードについて示したが､固体中にエネルギーを放射しな
がら伝搬する瀬洩扱似弾性表面波モードも重要な役割を果たす場合がある｡その
解析法は､上述の手順と全く同様であるが､式(5-16)の基板中における解の選択条
件式を物理的条件にあわせて適当に設定する必要がある｡
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5-3　数値計算結果
本節では､前節に示した解析法にしたがって､ IiTaO3薄膜/u肌03基板構琴､
および分穣反転層を有するljT氾3基掛こ対して､清洩レイリーモードの伝搬特性
およびフィールド分布を数値計算した結果を示す｡本研究では試料としてZkut
M〆)山N叩3､ ZヾutLmaO3基板を用いることから､計算面はZ面とし､伝搬方向は
X軸およびY軸方向伝搬とした｡計掛こ用いたuTaO3､ LiNb03の材料定数【15]およ
び水の物理定数【16, 17】を付掛こ示す｡
5･3･1漏洩レイリーモ-ドの伝搬特性
5-3-1 ll LjTaO3薄膜/LiNbO3基板構造
図5-2にZkut Y方向伝搬における計算結果を示す｡ Y方向伝搬ではれ陀Rayleigh
modeとなる｡同園(a)は位相速度､同園o))は規格化伝搬減衰のfH依存性である｡
fH胡Iz･ mで位相速度は3879.12m/S､規格化伝搬減衰は1.481 × 10-2であり､ Zヾut Y
方向伝搬のu肌03基板における伝搬特性に一致する｡位相速度はfHが大きくなる
とu叫薄膜の弾性特性を反映して単調に低下し､ fH⇒∞でZht Y方向伝搬の
uhO3基板における位相速度3318.45 m/Sに漸近する｡規格化伝搬減衰はfEIが大き
くなると増加しfHg00Hz:･m付近で壌大となる｡さらにfHが大きくなると単調に
減少し､ fH→00でZCut Y方向伝搬のuT犯3基板における規格化伝搬減衰1.093 ×
10･28こ漸近する｡
図5-3にZbt X方向伝搬における計算結果を示す｡ X方向伝搬ではGenerd Rayleigh
m∝kとなる｡同園(a)は位相速度の､同国o))は規格化伝搬減衰のfH依存性である｡
fH朝地･ mで位相速度は3795.65m/S.規格化伝搬減衰は1.299× 10-2であり､ zhtX
方向伝搬の叫基収における伝搬特性に一致する｡位相速度はfHが大きくなる
とU叫薄膜の弾性特性を反映して単調に低下し､ fH⇒00でZ･cutX方向伝搬の
U的基板における位相速度3204.33m/Sに漸近する｡規格化伝搬減衰はfHが大き
くなると増加し爪⇒20Hz:･m付近で極大となる｡さらにfHが大きくなると単調に
減少し､ fH⇒∞でZヾutX方向伝搬の1皿犯3基掛こおける規格化伝搬減衰7.905 ×
10-3に漸近する｡
位相速度､規格化伝搬滅蓑とも､ fEIによる変化の傾向は伝搬方向によらず似て
いる｡ EHが大きくなると､LiTaO3薄膜の弾性特性を反映して変化することが分か
る｡
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5-3-1-2　分極反転層を有するLiTaO3基板構造
数値計算において分極反転層の材料定数は､圧電定数の符号が異なる以外は基
板の定数と同じとした｡つまり薄膜と基板の境界は分域境界に対応する｡図54に
zhtY方向伝搬における計算結果を示す｡ Y方向伝搬ではhreRayleighmdeとな
る.同園(a)は位相速度､同園(叫ま規格化伝搬減衰のfH依存性である｡庄Ⅰ=OHz･ m
で位相速度は3318.45m血規格化伝搬減衰は1.093×10⊥2であり､乙00t Y方向伝搬
のLiTdh基板における伝搬特性に一致する｡位相速度はfHが大きくなると分域境
界の影響を受けて低下し､ fH=1080Hヱ･ m付近で極小となる.さらにfHが大きくな
ると分域境界の影響が小さくなり位相速度は上昇する｡ fH一-で分嬢反転層がな
い場合のZht Y方向伝搬のuThO3基板における位相速度3318.45m/Sに漸近する｡規
格化伝搬減衰はfHが大きくなると減少しfEI=150Hz･ m付近で極小となる｡さらに
fEIが大きくなると増加しfH=730Hz･ m付近で極大となる｡さらにfEIが大きくなる
と減少し任Ⅰ=2080Hz:二m付近で趣小となる｡ fHが有限の領域では分域境界の影響を
受けて変化する｡ fH⇒00で分極反転層がない場合のZィ加Y方向伝搬のUlも03基板
における規格化伝搬減衰1.093 × 10-2に漸近する｡
図5-5にZbtX方向伝搬における計算結果を示す｡ X方向伝搬ではGeneral
Raylcighmdeとなる｡同園(a)は位相速度の､同図0)は規格化伝搬減衰の爪依存性
である｡任Ⅰ功Hz･ mで位相速度は3204.33m/S､規格化伝搬減衰は7.905× 10-3であり､
Z-00tx方向伝搬のU的基板における伝搬特性に-敦する｡位相速度は任Ⅰが大き
くなると分域境界の影響を受けて低下し､ fH=1070Hz:･ m付近で礎小となる｡さら
にfHが大きくなると分域境界の影響が小さくなり位相速度は上昇する｡ fH⇒∞で
分壌反転層がない場合のZht X方向伝搬のIiThO3基板における位相速度3204.33
m/Sに漸近する｡規格化伝搬減衰はfHが大きくなると増加し任Ⅰ=870Hz･ m付近で極
大となる｡さらにfHが大きくなると減少しfH=2940Hz･ m付近で極小となる｡ fHが
有限の領域では分域境界の影響を受けて変化する｡ fH一∞で分極反転層がない場
合の2ht X方向伝搬の肌03基掛こおける規格化伝搬減衰7.905 × 10-3に漸近する｡
位相速度､規格化伝搬減衰とも､伝搬方向によらず､ fHが有限の領域では分域境
界の影響を受けて変化し､ fH⇒∞で分域境界の影響が/)､さくなり分極反転層がな
い場合の値に漸近することが分かる｡しかし､ fHが有限の領域での規格化伝搬減
衰の変化の傾向は伝搬方向により異なる｡
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513-2　漏洩レイリーモードのフィールド分布
前節で計算した海洩レイリーモードの伝搬特性を解釈するために､同モードq)
フィールド分布の数値計算を行なった｡以下にその計算結果を示す｡
5-3-2-1 UTaO3薄膜/uNbO3基板構造
Pure RayloiQh modo
図5-6の左側にfH胡HZ:･ mの場合に相当するZヾut Y軸方向伝搬のLiNbD3基板､同
園右側にfH=100Hz･ mの場合のUmO3薄膜/LiNbO3基板構造におけるフィールド
分布を示す｡同図(a)は粒子変位およびポテンシャルの､岡図0)はポインティング
ベクトルの深さ方向の分布である｡図中のUx､ Uzはそれぞれ図5-1に示した座標軸
のX､ Z方向の粒子変位を表わす｡横軸は表面波の波長九で規格化したZ軸方向の距
雄司仇を表わす｡図(a)において､粒子変位の振幅は法敵成分UzのZ功における振幅
で､ポテンシャルはそのピークにおける振幅で､位相はUzのZ功における位相でそ
れぞれ規格化してある｡図0))のポインティングベクトルは相対強度と､伝搬方向
である+X軸から佃軸方向への傾き角を示した｡
自由表面を伝搬するレイリー波と比較して､図(a)においてポテンシャルの振幅
は水の諌電性の影響をうけて水と基板の境界で小さくなっている｡水中における
Ux､ Uzの位相差は1800であり伝搬方向に縦波を放射している｡また､基板中にお
けるUx､ Uzの位相差は900に保たれていない｡図0))のポインティングベクトルの
強度分布をみると表面から1九までに表面波のエネルギーの大部分が集中している
ことが分かる｡水中におけるポインティングベクトルの傾き角は一定であり､水
中に海洩する縦波の放射角を表わしている｡この角度は式(2-I)のSnenの法則を浦
たす臨界角oLSAWで表わした角度oLSAW- 900に一致する｡
図5-7左側にfH=500Hz･ m､同図右側にfH=1∝和地･ m､図5-8左側にfEl=2∝批･ m
の場合のZヾut Y軸方向伝搬のlJIも03薄膜/LiNbO3基板構造､岡図右側にfEI⇒00の
場合に相当するZヾutY軸方向伝搬のUM3基板における(a)粒子変位およびポテン
シャルと仲)ポインティングベクトルの疎さ方向の分布を示す｡
各国(a)において､ fHが大きくなるにつれ､全ての場の丑､特にUxとポテンシャ
ルの振幅の分布が大きく変化し､は的基板における分布に似てくる｡位相には
特に大きな変化は見られない｡
各図0)において､ f比が大きくなると薄膜額域に表面波のエネルギーが集中する｡
ポインティングベクトルの傾き角の符号は薄膜と基板中のどの津さでも負であり､
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国5J ZTY-LiTaO3薄膜/zy-LiNbO3基板構造における清汲レイ.) -モードの
(A)粒子変位およびポテンシャルとo)ポインティングベクトルの疎さ方向の分布
(左:任l=OHZ:･m､右: fH=100Hz･m)
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囲5一冬　ZY-LiTauQ薄膜/zY-LiNbQ基板構造における清洩レイリーモードの
(A)粒子変位およびポテンシャルとo)ポインティングベクトルの疎さ方向の分布
(左: EH=2W馳･m､右: zY･LiT&Q基板(fHgHz:･m))
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エネルギーの流れは表面の方向に向いている｡
General RayleiQh mode
図5-9の左側にfH=OHz･ mの場合に相当するZ-cut X軸方向伝搬のLiNbO3基板､同
図右側に任Ⅰ=100Hz･ mの場合のZ-cut X軸方向伝搬のLiTaO3薄膜/L桝bO3基板構造
におけるフィールド分布を示す'. (a)は粒子変位およびポテンシャルの､ (b)はポイ
ンティングベクトルの深さ方向の分布である｡
pbreRayleighmodeと異なる点として､薄膜および基板中ではy軸方向の粒子変位
Uyが存在し､ UyとUzの位相差はほとんどなく粒子はyz面内において直線的に振動
する､ Uxの振幅が壌小となる深さにおいてUxの位相はUzと同相となっていること
などが挙げられる｡
図5-10左側にEH=5(氾HZ:･ m､右側にfH=1000Hz･ m､図5-11左側にfH=2000Hz. mの
場合のZヾut X軸方向伝搬の皿03薄膜/LiNbO3基板構造､図5-11右側にfH⇒∞
Hヱ･ mの場合に相当する加utX軸方向伝搬のIiTaO3基板におけるフィールド分布を
示す｡ (a)は粒子変位およびポテンシャルの､ O))はポインティングベクトルの深さ
方向の分布である｡
各図(a)において､ PureRayleighmdeにおける変化の傾向と同様に､ fHが大きく
なるにつれ､全ての場の量､特にUx､ Uyとポテンシャルの振幅の分布が大きく変
化し､ Um03基板におけるフィールド分布に似てくる.位相には特に大きな変化
は見られない｡
各図仲)において､ fHが大きくなると薄膜領域に表面波のエネルギーが集中する｡
ポインティングベクトルの傾き角の符号は薄膜と基板中のどの深さでも負であり､
エネルギーの流れは表面の方向に向いている｡
以上､ fHが大きくなると､LiTQ薄膜の弾性特性を反映してフィールド分布が
変化する｡その結果､漏洩レイリーモードの伝搬特性がuraO3薄膜の弾性特性を
反映して変化すると考えられる｡
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図5_9　2X-uT803薄膜/zx⊥LiNbO3基頼構造における瀬洩レイ.) -モードの
(&p子変位およびポテンシャルと0)ポインティングベクトルの津さ方向の分布
(左: fH功H五･m､右'. fH=100馳･m)
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図5-10　ZX-LiTa03薄膜/zxJLiNbO3基板構造における海洩レイリーモードの
(A)粒子変位およびポテンシャルと0)ポインティングベクトルの疎さ方向の分布
(左: EH=500馳･m､右: fH=1000馳･m)
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阿5-ll ZX-LiTaQ薄膜/zx-LiNbO3基板構造にかナる瀬洩レイリーモードの
(&#子変位およびポテンシャルと0)ポインティングベクトルの疎さ方向の分布
(左:爪=200Ⅰ血･m､右: zx-LiTAQ基叔(fHgHz･m))
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5-3-2-2　分極反転層を有するLiTaO3基板構造
Pure Rayleigh mode
(
図5-12の左側にfH=100Hz･ m～右側にfH=500Hz:･ m､図5-13の左側にfH司i(氾Hz･ m､
右側にfEl=70Hz･ m､図5-14の左側にfH=1000Hz･ m､右側にfH=1500Hz･ m､図5-15
の左側にfH=200Hz･ m､右側にfH=2500Hz･ mの場合の分極反転層を有するZヾut Y
軸方向伝搬のuh03基板におけJaフィールド分布を示す｡ (a)は粒子変位およびポ
テンシャルの､ O))はポインティングベクトルの深さ方向の分布である｡
各図(a)において､振幅の分布は､ fHが大きくなると､ Ux､ Uzはほとんど変化し
ないが､ポテンシャルが大きく変化している｡ポテンシャルの振幅は､ fH=
500H三･ m付近から任Ⅰ=700Hz･ m付近で水と薄膜の境界におY､て小さくなっている｡
この傾向はfH=200-9m･ mの範囲で見られる. fH=600Hz･ m以上で振幅が極小
となる深さが薄膜中に存在する. fHが大きくなると､極小となる深さが深くなっ
て分域境界に近づき､その振幅が小さくなる｡ fH=l00OHz･ m以上で分域境界付近
において短絡傾向となり､ fH=1900-2100Hz･ m付近で完全に短絡状態となる｡位
相は､ fHが大きくなるとUx､ Uzはほとんど変化しないが､ポテンシャルは大きく
変化し､ fEt=10m･ m以上では薄膜と基板でおよそ1800の位相差が見られる.こ
れは薄膜と基板でポテンシャルの符号が異なることを意味する｡薄膜と基板の分
極の向きが1800異なることに対応すると考えられる｡
o))のポインティングベクトルの分布を見ると､ fHが大きくなると薄膜領域に表
面波のエネルギーが集中する｡また､ポインティングベクトルの傾き角の符号は
薄膜と基枚中のどの深さでも負であり､エネルギーの流れは表面の方向に向いて
いる｡
■
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阿5-12　分壌反軽層を有するZY-LiTzLO3基板構造における海洩レイリーモードの
(&M子変位およびポテンシャルとo)ポインティングベクトルの疎さ方向の分布
(左: EH=100IIz･m､右: fH=500h･m)
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郎-15　分鶴反軽層を有するZY-LiTaO3基板構造における祐也レイ.) -モードの
(A)粒子変位およびポテンシャルとo)ポインティングベクトルの疎さ方向の分布
(左: fH=2000馳･m､右: fEtt2500馳･m)
-140-
Genera一 Ravleiqh mod㊤
図5-16の左側にfH=100Hz:･ m､右側にfH=500Hz･恥　図5-17の左側にfH=6∝柾k･ m､
右側にfH:700Hz. m､図5_18の左側にfH=100批･ m､右側にfH=15WHz･ m､由
5_19の左側にfH=200OIk･ m､右側にfH=250Hz･ mの場合の分橿反転層を有する
Zヾutx軸方向伝搬の皿03基板におけるフィールド分布を示す｡ (a)は粒子変位お
よびポテンシャルの､ O))はポインティングベクトルの深さ方向の分布である｡
各国(a)において､振幅の分布は､ fHが大きくなると､ Ux､ Uzはほとんど変化し
ないが､ Uyとポテンシャルが大きく変化する｡ Uyの振幅は､ fHが1∝比･m以上で
水と薄膜の境界において小さくなっているが､ fH=2㈱Hz･ m以上では変化は見ら
れない｡分域境界の影響によると考えられる｡ポテンシャルの変化の傾向は､
fH皇1∝旺k･ mの振幅が反転層領域で大きくなっている点がPu托Rayleighmdeと異
なるが､その他はhreRayはghmodeにおける傾向と似ている｡振幅は､ tH=
500Hz･ m付近からfH=700Hz:･ m付近では水と薄膜の境界において小さくなってお
り､この傾向はfH=200～90Hz･ mの範囲で見られる. fH=500Hz･ m以上で撮帽が
極小となる深さが薄膜中に存在する｡任Ⅰが大きくなると､極小となる深さが深く
なって分域境界に近づき､その振幅が小さくなる｡ fH=700Hz･ m以上で分域境界
付近において短絡傾向となり､任Ⅰ=1500Hz･ m以上で完全に短絡状態となる｡位相
は､ fHが大きくなるとUx､ UyおよびUzはほとんど変化しないが､ポテンシャルは
大きく変化し､任Ⅰ=100血k･ m以上では薄膜と基板でおよそ1800の位相差が見られ
る｡これは薄膜と基板でポテンシャルの符号が異なることを意味する｡薄膜と基
板の分極の向きが1800異なることに対応すると考えられる.
o)のポインティングベクトルの分布を見ると､ fHが大きくなると薄膜領域に表
面波のエネルギーが集中する｡また､ポインティングベクトルの傾き角の符号は
薄膜と基板中のどの溌さでも負であり､エネルギーの流れは表面の方向に向いて
いる｡
以上の結果から､瀬洩レイリーモードの伝搬特性は､自由表面を伝搬するSHタ
イプ表面波やレイリー波に対して検討されているように【31､分域境界での電気的
短絡効果により変化すると考えられる｡しかし､ fHが小さい領域では水と反転層
の境界で電気的に短絡傾向になる現象は､自由表面を伝搬する弾性波では報告さ
れておらず､水の誘電性による影響と考えられる｡
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(&#子変位およびポテンシャルとo)ポインティングベクトルの疎さ方向の分布
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5-4　あとがき
本章では､水/圧電性薄膜/圧電性基板構造において漏洩レイリーモードの伝
搬特性やよびフィールド分布の数値解析を行なった｡数値計算にあたり､ uld3
薄膜/LiNbO3基板構造および､分極反転層を有するIiTaO3基板構造をとりあげた｡
伝搬特性の計算結果から､LiTaO3薄膜/L肘bO3基板構造の場合､ fHが大きくな
ると､位相速度は単調に低下し'.規格化伝搬減衰は任Ⅰ=400～420Hz･ m付近で極大
となったのち単調に減少することを明らかにした｡また､分極反転層を有する
肌03基板の場合､ fHが有限の領域では位相速度､規格化伝搬減衰とも分域境界
の影響を受けて変化するが､ fHが大きくなると反転層がない場合の値に漸近する
ことを明らかにした｡
フィールド分布の計算結果から､LiTaO3薄膜/LiNbO3基板構造の場合､任1が大
きくなるとLiTQ薄膜の弾性特性を反映して伝搬特性が変化することを明らかに
した｡一万､分壌反転層を有するLiTdh基板の場合､LiTQ薄膜/LiNbO3基枚構
造の場合と本質的に異なり､自由表面を伝搬する弾性波に対して示されているよ
うに､ fHが大きい場合､分域境界付近での電気的短絡効果により伝搬特性が変化
することを明らかにしたC
以上､本章では､圧電性層状構造試料における漏洩弾性波の伝搬特性を数値解
析により把握した｡また､将来､ LFB超音波顕微鏡により測定した海洩弾性波の
伝搬特性から､圧電性基板上に形成された圧電性薄膜の弾性関連定数や厚さを決
定する方法を考える場合に必要となる理論･数値解析の基礎を築いた0
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6.直線集束ビーム超音波顕徹鍬こよるLiTaO3プロトン交換層の評価
I
6-1　まえがき
強誘電体であるUm03単結晶のもつ電気光学効果､非線形光学効果などの性質
を利用した光導波型デバイスの研究･開発が進められている｡たとえば､導波路
内における非線形光学効果を利用した二次高調波発生(S∝ond-Hamomic Generadon :
SHG)デバイスは､青色光源をコンパクトに実現でき､光メモリーやレーザープリ
ンタへの応用が期待されている【1】｡そのデバイスにおいて､光導波路を基板表面
に形成するための一方法としてプロトン交換法が使われている【21｡プロトン交換
光導波路の光学的･物理的特性は作製プロセスの条件に依存し､従来､二次イオ
ン膏量分析(scwndaTy･bn Mass Spcctromeby : SMS)法【3]により基板中のプロトン
浪度プロファイルや導淡路疎さ､プリズムカブラ法【4】,【5】により屈折率分布や導
波路の溌さの評価が行なわれている｡しかし､将来､デバイスの大量生産に最適
な作製システムおよびプロセスの条件を評価･確立することを考えると､ SMS法
には就科の破壊を伴う､定量性に欠けるなどの問蓮点があり､プリズムカブラ法
にはシングルモードとなる等波路に対しては原理的に適用できないという開港点
があるため､倣小領域の測定を二次元的に広範囲にわたって行なうことのできる
新しい定量的な評価技術の開発が必要と考える｡
直線集束ビーム恥i批-Fuus-B飴m : LFB)起音波顕倣鍬土､水/試料境界面上に海
洩弾性表面波0.eaky Stdace A00血Waye : UAW)を助擬し､その伝搬特性(位相速
度･伝搬減ま)を高精度に測定することにより定量的に材料の弾性特性評価を行な
うシステムである【6]｡ U想起音波顕微鏡は､非接触･非破壊的に材料の微小領域
の測定ができる､材料の異方性を忠実に反映した測定ができる､広範囲にわたっ
て二次元分布の測定ができるなどの特徴をもつ｡本代表研究者らは､本システム
を用いたプロトン交換光導波路およびその作製プロセスの評価法を提案している
[7】｡これまでに､乙伽tuNbO3およびZkutun03を取り上げ､ (1)評価に最適な伝
搬方向がY軸方向伝搬であること､ (2)ISAW速度の周波数依存性を測定すること
により､プロトン交換層の溌さや基板中のプロトン浪皮プロファイルなどに関す
る情報が得られること､ (3)周枚数一定のもとでLSAW速度を二次元的に測定する
ことにより､ビロ燐酸中の温度分布に起因した拡散係数の違いや､ピロ燐酸中の
プロトン濃度分布が分かることを示し､本システムによるプロトン交換光導淡路
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およびその作製プロセスの特性解析･評価の可能性を示した【71｡
本章では､ uTldiプロトン交換就科に対して得られたISAW速度測定値とプロセ
スの条件と-の関係について基碇的な検討を行なう｡まず､ ISAW速度とプロトン
交換局疎さおよびプロトン拡散係数との関係を明らかにし､ ISAW速度からプロ
トン交換層疎さおよびプロセス条件を評価する方法について検討する｡次に､こ
の手法をISAW速度の二次元分布の測定結果に適用し､プロトン交換層の溌さお
よびプロセス条件の分布を定量的に推定し作製プロセスの評価を試みる｡
6-2　試料の作製
･プロトン交換とは､加熟した安息香酸やピロ燐酸などの酸溶液中にIjThO3基板
を一恵時間浸し､敢溶液中のプロトンを基叔中のリチウムイオンと置換させ､基
牧内に拡散させるものである｡その結果､異常光屈折率の大きい表面層が形成さ
れる｡ IJIはね基板においては､このままでは光の伝搬損失が比較的大きいため､
さらにアニーリング処理を行なうことにより伝搬損失を低減させたのちに光等波
路として用いられる【81｡
ここでは15 mX15 mXO.5 mmのZkutUn03基板を実験に用い､プロトン交
換プロセスに対して検討する｡試料は次のように2通りの方法により作製した｡ま
ず､ ISAW速度と拡散係数との関係を調べるために､ 2htuTaO3基板を260℃に
加熟した後に､ 260℃に熟したピロ燐酸中にFig. 1に示すように浸して､基板全面
を14分問プロトン交換した就科を用意した｡これを試料Aとする｡この作製条件は
SHOデバイスの作製において光等波路作製プロセスで用いられるものである【11｡
比較のために未処理の基板も用意した｡次に､基板内での導波路の溌さの分布や
プロセスの条件の分布を定量的に推定するために､あらかじめuAW速度の二次
元分布を測定した後に､十分に加熱をしていない基板を260℃に熟したピロ燐酸中
にFig. 1に示すように浸して､基板全面を14分間プロトン交換した試料を用意した｡
これを試料Bとする｡
6-3　実験
測定方法は､文献【6]に詳しい｡ LFB海曹汲顕微鏡システムは､ u相起音波デバ
イス/試料問の相対距離を変化させたときに得られる干渉波形V(Z:)曲線を測定･
解析することにより､水/就科境界面上を伝搬するLSAWの位相速度､伝搬減衰
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を測定できる｡ここでは､ ISAW速度を評価に用いる｡ sHGデバイスは結晶基板
のヾ面に作製されるため･ ヾ面に対して測定を行なった｡ u;AW伝搬方向は､Iプロ
トン交換によるLSAW速度変化が最も大きく､感度が最も高いY軸方向伝搬とした
【7】｡
6 -3 - 1 ⅠSAW速度の周波数依存性の測定
層状構造媒質の表面上を伝搬するLSAWの伝搬特性は､一般に分散性を示し起
音波周波数fと表面層疎さHの積fHに依存する｡そこで､試料Aの中央付近で､起
音汲周波数を100～300MHzの範囲で5 MHz毎にuAW速度の周波数依存性を測定
したo Fig･ 2に測定結果を示す｡同図中に未処理基板に対する測定結果も示す｡局
状構造媒質ではない未処理のZ･ctlt uThO3基板にも見かけ上速度の周波数依存性が
現れている｡これは､測定システムおよびLFB起音披デバイスの周波数特性を反
映している【91｡プロトン交換試料に対する測定結果にもこれらの影響が含まれて
いると考える｡これらのLSAW速度測定値に対する影響については､現在､標準
試料を用いた枚正方法が検討されている【10】が､ここでは､未処理基掛こ対する測
定結果との差分を取ることによりこの影響を近似的に除去した｡また､これによ
りプロトン交換によるISAW速度変イ払vI3AWを抽出できると考えるo Fig. 3にそ
の結果を示す｡ LSAW速度は直線的に変化し､高周波ほど低下している｡最小二
乗近似により求めた直線の傾きは-0.32 (m/S)PL4Hzである｡ 2kutuJhO3基板表面に
形成されたプロトン交換層はISAW速度の遅い弾性特性を持つ【7】｡したがって､
高周波ほど表面波のエネルギーが筑科表面近傍に集中するため､プロトン交換層
の弾性特性がより反映されuAw速度が低下している｡ LSAW速度の周波数依存性
は､プロトン交換層中のプロトンの基板津さ方向の浪度分布やプロトン交換膚の
溌さを反映していると考える｡
6-3-2　二次元分布の測定
プロトン交換プロセスにおける条件の均一性を評価するために試料Bに対して､
Fig. 1に示す2本の矢印上で､プロセスの前後において同じ位置でISAW速度を1 ,
-毎に測定した｡起音汲周波数は225 MBである｡ Fig. 4に測定結果を示す｡ ○お
よび△はFlg. 1中のそれぞれ①､ △の矢印上で測定した結果を表す｡プロセス前の
測定値で親格イけることによりAYLSAWを抽出できる｡ Fig. 5にプロセス前の測定
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定借で規格化した結果を示す｡プロトン交換することによりLSAW速度は①の領
域で平均して68.8 m/S. △の領域で平均して70.1 m/S低下している｡ ①､ △のどち
らの領域においでも溶液の深い所でプロトン交換された位置ほど1.SAW速度の壷
化が大きい｡プロセス前には見られない大きなISAW速度分布が生じており､ ①
の領域では3.5 m/S､ △の領域では12.2 m/Sであり､ △の領域のほうが分布が大き
い｡前節の結果よりISAW速度は層状構造を反映して分散性を示すことから､周
波数一定のもとでは､プロトン交換層が深いほど､基板表面付近のプロトン濃度
が高いほどu;AW速度が低下すると考える｡プロトン交換層の深さや基板表面付
近のプロトン温度は､溶液内の温度分布に起因した拡散係数の違いや､溶液内の
プロトン温度分布を反映していると考える｡測定に用いち試料においては､プロ
セスの条件は溶液内の位置により変化していると考える｡
6-4　検討
前節の周波数一定の条件のもとでの測定により得られたLSAW速度の変化は､
プロトン交換層の喪さや､基板中のプロトン浪度プロファイルの変化を反映して
いると考えられる｡そこで本節では､ LSAW速度とプロトン交換層疎さおよびプ
ロトン拡散係数との関係について検討し､プロセス条件との関係を求める｡次に､
この手法をuAW速度の二次元分布の測定結果に適用して､プロトン交換層の溌
さおよびプロセス条件を推定し作製プロセスの評価を試みる｡
6-4-1 1SAW速度と拡散係数との関係
プロトン交換はプロトンの拡散現象であり､拡散距推Hは拡散係数qT)､拡散
時間Jを用いて一般に次式で与えられる｡
H=2伺符 (1)
ここでTは温度である｡ qT)はプロトン浪皮に依存せずTのみに依存すると仮定す
ると一般に次のように表される｡
qT>DGXP( - R%)
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(2)
ここで､ Q活性化エネルギー､ R:気体定数､ T温度､ b:定数である. (2)を(1)に代
入すると以下の式が得られる｡
(
H - 26exp(一基) (3)
文献【111において､式(3)がアレニウスプロットから実験的に以下のように求めら
れている｡
H = 6.81×103好exp(
4.73× 103
) Olm) (4)
式(41)に1=14/60hour､ T=533.15 Kを代入することにより､実験に用いたプロトン交
換局の津さを0.461pmと見積もることができる｡プロトン交換層は拡散層である
が､基板溌さ方向のプロトン浪皮分布はステップ開放的であることが報告されて
いる【1】｡そこで､プロトン交換層を均質な単一層と仮定すると､ H=0.461 pmと
Fig. 2とから､ AYLSAWのfH依存性をFig. 6のように得ることができる｡ ○は
AYI.SAWの測定値を表す｡ Fig. 6中に示した直線は最小二乗近似により求めたもの
であり､以下のようになる｡
AYLSAW = - 0.70JH- 7.32 (nVs)(5
式(5)から､ある起音汲周枚数fで測定されたAYuAWとHとの関係を以下のように
得ることができる｡
H= AVLSAW+7･32 (叫)
0.7′
(6)
Fig. 7にf=225MHZ:の場合のグラフを示す｡式(6)を(1)に代入することにより､以下
のようにDF)とAVtBAWとの関係を得ることができる｡
1,1 =(AYLSAW･7･32P a..nqnl)
1.96βJ
(7)
これよりq7)はAYI3AWの2次式で表される｡ Fig. 8にf=225 MIk､ t=14/60 hourの場
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合のグラフを示す｡さらに､式(4)と式(6)とからAVIJSAWとTとの関係を以下のよ
うに得ることができる｡
(
r=
4.73×103
h(A_V..,;: 1.!,7窮
(Ⅹ) (8)
Fig. 9にf=225 MIh t=14/60hourにおけるグラフを示す｡
以上から､ f一定の下で二次元的に測定したAVlSAWに分布が生じた場合､拡散
係数や温度に分布があることを意味する｡
6-4-2　プロセスの条件の二次元的な分布
6-3-2節のuAW速度の二次元分布の測定に用いた就科におけるプロトン交換層
を均質な単一層であると仮定すると､ 6-4-1節の検討結果を適用でき､プロトン交
換層溌さの分布やプロセス条件の分布を定量的に推定することができる｡ Fig. 5の
結果に対してFig.7､ Fig. 8､ Fig.9の結果を適用すると､ Fig. 10､ Fig･ 11､ Fig･ 12
に示すようにそれぞれプロトン交換層の深さの分布､拡散係数の分布､プロトン
交換時のプロセス温度を求めることができる｡各図中の○および△はFig. 1中のそ
れぞれ①､ △の矢印上の位置における結果である｡実線は､ 260℃で14分間プロ
トン交換した試料Aにおける推定値を示しており､プロトン交換層深さでは0.461
pm､拡散係数では0. 228pm2Pl､プロセス温度では260℃の値を示している｡ ①の
領域においては､プロトン交換層の溌さは､ Fig. 10から0.387TO.409 pnの範囲で
22mm変動していると考えられる｡このとき､ Fig. 11から拡散係数は0.160-0.179
pm祖の範囲で変化していると推定され､ Fig. 12からプロセス温度に換算すると
249.5-252.8 ℃の範囲で変化していると推定される｡同様に､ △の領域において
は､プロトン交換局の溌さは0.348-0.425 pmの範囲で77mm変動していると考え
られる｡このとき､拡散係数は0.130-0.194pm2hの範囲で､プロセス温度は
243.5-255.1 ℃の範囲で変化していると推定される｡試料Bにおいて推定されたプ
ロトン交換層溌さ､拡散係数及びプロセス温度は試料Aにおける推定値と異なっ
ている｡その理由としては､ (1)作製条件が異なること､すなわち加熱を十分に行
なわなかった基板を260℃に熟したピロ燐酸中に入れたために､基板の温度が260
℃に連するまで時間がかかり､その時間分だけ所望のプロセス条件とは異なる粂
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件で処理されたこと､ (2)試料A､試料Bおよび未処理基板それぞれのu加03基板
自体の弾性特性が異なることなどが考えられる｡
6-5　あとがき
本章では､ LFB超音波顕微鏡を用いて測定されたuAW速度と､プロトン交換局
深さおよびプロセス条件との関係について検討した｡プロトン交換層を均質な単
一層と仮定して､ LSAW速度とプロトン交換層深さおよび拡散係数との関係を明
らかにした｡さらに､文献により与えられる拡散係数を用いて､ LSAW速度とプ
ロセス温度とを関係づけ､ LSAW速度からプロセスの条件を定量的に評価する方
艶について検討した｡この手法をLSAW速度の二次元分福の測定結果に適用し､
プロトン交換層の溌さおよびプロセスの条件の分布を定量的に推定し作製プロセ
スの評価を試みた｡その結果､ LFB起音波顕微鏡によるプロトン交換層およびそ
の作製プロセスの特性解析･評価の可能性を示した｡将来のデバイスの大量生産
において､最適な作製システムおよびプロセスの条件を評価･確立するための新
しい定量評価技術として期待できる｡
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7･直線集束ビーム超音波顕微鏡によるLiTaO3分極反転層の評価
(
Characterization of Domain-hverted LayersinLiTaO3 by Line-Focus-
BeamAcousdc Microscopy
AB STRACT
A chaJute血tion procedure of domain-inverted layers employed in
LiTaO3 0ptOelectromic devices by line-focus-beamacoustic microscopy lS
explored･ A specialSpecmen of -Z-cut LiTa03 Witha domain-inverted●
layer of about I.8 pmthickness, processedunderthe fabrication conditions
for quasi-phase-matching second-hamomiC-generation devices, was
prepared for measurements of the leaky surface acoustic wave (LSAW)
velocides inthe frequency range 1(氾to 3(氾MHz. ht血sic decreasesin
LSAW velocity were obtained withthe rate of 0.127 m/sm, which were
inexcellent agreement withthetheoreticalresults. These resulted丘om
fomation of a domain-inverted layer onthe -Z surface. Slight variationsin
domain-inverted depthonthe specmen, caused by variationinprocess
temperatuzc, werealSo detected,withthe measurement resolution of 0.01
pm at 225 MB.
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Many promising applications of line-focus-beam (LFB) acoustic
microscopy ll】 have been proposedand developedinresearch fields of
scientificandindustrialproblems associated withwaveguide-type
optoelectromic devices l2,3]. Recently, characterizationand evaluation of
proton-exchanged/wealed opticalwaveguidesand fabrication processes
employed for quasi-phase-matching sec'ond-harmonic-generation (QPM-
SHG) devices l4], using Z-cut LiTaO3 Substrate, have been demonstrated
to have superior sensitivityinevaluatingthe opticalwaveguide parameters
of difhsion depthand reftactive index 【3]. hthese devices, ano血er
process techmique of domain inversion onthe -Z surfaα of Z-cut LiTaO3
substrates l4】 phys a very important roleinfabricating a device structure
composed of periodicany domain-inverted gratings withanintervalof 4
pm md a depd1 0f I.8 pm over a 10 rrm length[5]. It is necessary to
control preciselythe process temperatures forthe quick heat加atment of a
●
rapidriSing rate and short soaktime usmganinfra托d heater, as wen as for
proton exchange beforethe domaininVersion pro従SS.
hthe present study,the application is extended to characterization
of the domain-inverted layers,and simulation experments to obtain its
characterizadon procedureand basic data are conducted employing a
specialSample of Z-cut LiTaO3 0m Whichthe entire -Z surface is domain-
inverted.
One Z-cut LiTaO3 Substrate (Yamaju Cemics Co., Seto, Japan), 20
rrm X 10 rrm X 0.5 rrm, was processedunderthe fabrication conditions of
periodicdly domain-inverted LiTaO3 for QPM-SHG devices [5]. h ale
process, proton-exchanged layers were first formed on bothSurfaces of the
●substrate by being mersedinpyrophosphoric acid heated at 260 oC for
20 min. The substrate was processed tothe next stage of quick heat
treatment at 540 oC for 30 see withtheriSing rate of 80 oC/Sand soak time
of 30 scc,inOrder to fabricate a domain-inverted layer onthe -Z surface.
FbrdlemOre,the substrate was aJmealed at 420 oC for 6 hotm.Amealing
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is a necessary.pro伴SS tO diffuse protonsinthe proton-exchanged area　【
formed onthe surface intothe substrate for decreasing Oe di飴rencein
refractiveindex between domain-invertedand uminverted reglOnS before
fabricating a low-loss optic岳l waveguidefor LiTaO3 QPMISHG devices
l5]. According to reference 5,thethickness of the domain-inverted region
underthe employed conditions is about 1.8 pm,andthe aJneahg does not
a飴ctthe boundary position betweenthe domain-invertedanduninverted
reg10nS. Onthe +Z surface,therealso existsthe proton-exchanged layer
払nowed bythe same quick heat treatmentandthe same amealing, but
withno domain inversion. h addition, a vlrgih Z-cut LiTa03 Substrate was
also prepared asthe referenα Specimen for velocity measurements.
Measurements of the phase velocity of LSAWs propagating onthe
●water-loaded sample surface uslngthe LFB acoustic microscopy system
were carried out for both+Zand -Z surfaces of the speclmen and for die
●     ●                                              ●
vlrgm no凪-PrOαSSed specmen. First ofal1,theangulardependenceand
Aquency dependence of LSAW velocities were measured nearthe center
●of the speclmenS tOunderstandthe variationsinacoustic properdes on each
surface bythe fabrication pro任SSeS. ¶le details of the measurement
medlOd and system were presented elsewhere ll 】.
Figtm I showsthe results oftheangulardependence of LSAW
velocides which were measured at 225 MHz by changingthe wave
propagadon direction by 180o at iI此rvals of lo. The propagation
directions of Ooand 900 correspond tothe crystanographic X-axisand Y-
axis directions, zt!SpeCtively. h血isfigure, (a) showsthe measured results
for dle Virgin specimen,仲)those forthe +Z surface of die Processed
specimen, and (C)those forthe -Z surface. Anthe measured curves exhibit
syrmetdcalcycles for every 600, reflectingthe symetry of the Zヰut
LiTaO3. The fabrication processes employed for domaininversion cause
the LSAW velocities to decreaseinall propagation directions. ne
velocity decreases onthe +Z surface,viZ., 15.5-19.7 m/S, are due tothe fact
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thatthe proton-exchangedand diffused layer withthe acoustic propertyof
a sldwer LSAW velocity is formed onthe surface, as discussed inthe
literature l3]. Onthe o血er hand,the velocities onthe -Z surface withthe
domain-inver(ed layer dec托aSe by approximately 22.9-45.4 m/S.
Measurement sensitivity is highest inthe Y-axis direction for boththe
surfaces, sothatthe Y-axis direction wave propagation should h!
employed for chancte血tion.
To characterizethe formed domain-inverted layer,the frequency
Characteristics were meastl托d atintervals of 5 MHzinthe触quency range
of l00-300 MHz for each surface of the Z-cut Y-propagating (ZY) LiTaO3
Specimen. Figtlre 2 showsthe measured results of velocity changes
●               ●Feladve tothe results measured forthe virgm speclmen. It is clearthat, as
the叫uencyincreases,the I.SAW velocities monotomicany decreasewith
the rates of 0.047 m/Sルmz forthe +Z surfaceand 0.174 dsPdHz forthe
-Z surface, approximated bythe least-squares method.
Assumingfor boththe surfacesthe same proton-exchangeandthe
same quick heat treatmentand aJnealing,the differences betweenthese
two frequency characteristics might stand forintrinsic frequency
chancteriStics of血e LSAW velocities foranidealmodel of the domain-
inverted layer on -Z-cut LiTaO3 Substrate having no influence by proton
exchangeand heat treatment. Ttle results obtained by subtraction between
the curyes band a in Fig. 2indicate a gradient of -0.127 m/S/MHz,and are
ploth!d bythe open circles in Fig. 3, usmg a value of 1.8 pm forthe layer
●
thickness. hthe figure,the solid line is forthetheoreticalresults l6]
Calcuhted for dle idealmodel withthe domain-inverted depthof 1.8 pm on
the -ZICut LiTaO3 Substrata, usingthe physicalconstants reported by
Wamer etal. 【7】. Ttle Calculated curve exhibitsthe velocity changes of the
dependence onthe productJH of ultrasomiC軸encyfand layer dlickness
H, showingthe di飴zences fromthe velocity value of 3318 m/s atJH=O
HZ: ･m. This cantxthought of in terms of a kind of electric-field short-
-171-
【SJE】　u9NVHU　>_LJ301山>
0　10
0　　0　　02　　3　　4
50
0 200　　400　　600　　800　1000
fH 【Hz･m】
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circuiting effect atthe domainboundary l8]･ rrhe measured results areinC
exce-nent agreementwiththetheory. Fromthe results showninFig. 3,the
measurement sensitivity to die depthof domaininversion is approximated
to be 0.061 pm/hds, sothaLthe measurement resolutionindepthCanbe
estimated to be 0.010 pm asthe system accuracy is betterthan±0.005 % in
yelocity.
Next, a series of similarexperiments for bothSurfaces of the
speclmen at 15 di飴rent positions atintervals of 1 孤 at 225 MHz, shown
intheinset of Fig. 4, werefurdler conducted inthe Y-axis propagation
direction. Figure 4 showsthe measured results,inwhichthe velocities
monotonicallyincrease withdistance加mthe left totheright hand side.
ne maximum difference of the velocities is 6.59 m/S, Corresponding tothe
change in domain-inversion depthof 0.40 pm, obtainedfromthe measured
data in Fig. 3. Consideringthe expermentalprocesses employed, viz.,
proton exchange, quick heat treatment,and amealing, we canmakean
assumpdon to interpretthe gradient of the velocitiesinFig. 4thatthe
variations were caused bythe temperature distributioninthefuma任for
the quick heat treatment asthe depthdepends mainly onthe finalprocess
temperatureunder conditions of the sameincreasing rate of 80oC/s and
same short soak time of 30 see. The equation to estimate dleinversion
depthd is l5]
あ4.27Ⅹ1010EIJ2exp(-1.75Xl柵+4) [叩1】
where 4) (功.5 pm) isthe depthofthe protonヰXChange region processed
under血e protonべさXChange conditions at 260 oC for 20 min before heat
treatment, t isthe soaktime,and T isthe absolute temperature. ¶le
variadons of the heat treatment temperature are estimated to be within±5.8
oC･ ne measurement resolution of the process temperature is about 0.29
oC,舟omthe mea飢lrement accuracy ln Velocity measurements.
hthis study,anexpenmentalprocedure for characte血tion of
●
domain-inverteit; l･iqerSinLiTaO3 has been explored. ne I.SAW velocity
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dispersion onthe -Z-cut LiTaO3 SPeCimen has been observed, depending
uponthe productJ肘of ultrasonic frequency land layerやickness H･ It has
been clarifiedthatthe dispersion results舟om two factors: one is due to a
formation of a domain-inve/rted layer onthe -Z surface,andthe other is due
to a formadon of a proton-diffused layer. Thus,the intrinsic LSAW
propagation characteristics for -Z-cut LiTa03, Witha domain-inverted
layer, have been experimentally extracted. It has been demonstratedthat
the LFB system has a capability of detectingthe changes of O･OI pmin
domaininversion depthand of O･29 oCinprocess temperature duringthe
quick heat treatment for domaininversion･ This result is much superior to
the conventionalteclmique of optiCalmicroscopy which isthe only way to
observethe domaininversionand measurethe layerthickness forthe
etched cross section of domain-inverted LiTa03 SPeCimens･ It is no doubt
thatthis ultrasonic system is expected to become very useful teclmology
withthe advantages of nondestruCtiveand noncontac血g measurements
and of the excellent sensitivity for developmentand evaluation of device
fabrication processesand systems for domain-inverted layers, as well as for
proton-exchanged/aJmealed layers.
The authors would like to expresstheir sincere gratitude to
Dr･ K･ Yamamotoand Dr･ K･ Mi別uChi of Matsushita Electric hdustry
Co･, Ltd･, fortheir cooperationinpnpanng samples･ This work was
supportedinpart by a Research Grant-in-Aid fromthe Mimistry of
Educadon, Science, and Culture of Japanand bythe Mitsubishi
Foundation.
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8.まとめ
(
本研究は､本代表研究者らが発明･開発した｢超音波マイクロスペクトロスコ
ピー(UMS)技術｣を光学用LiTaO3単結晶の開発とデバイス作製プロセスの一
つであるプロトン交換､分穣反転プロセスの問鬼に適用したものである｡研究成
果を要約すると以下の通りである｡
1. UMSシステムの絶対精度と校正法の確立:
GGG(Gadohium Gallium Gamet)単結晶を標準試料としたシステムの校正法によ
り絶対精度を議論し､高精度測定システムを確立した｡瀬洩弾性表面波(ばAW)逮
度の測定において絶対精度土0.01%､相対精度±0.001%を達成した｡
2.高精度化学組成比分析法の開発:
化学組成比を変化させて(仕込組成48, 49, 50 Li20 m01%) Lin03単結晶を引き
上げ､ UMS技術の基本システムである直線集束ビーム超音波顕微鏡を適用して､
uAW速度とキュリー温度と化学執成比と密度の相互関係を決定し､検量線を決
定した｡
3.光学用ulも03単結晶の評価法の開発:
出発原料を48,48.5,49Li20m01%とし､直径3インチ長さ50mmのY軸引き上げ
の単結晶を育成し､両面光学研磨のウェハ就料を作製した｡この試料に対して
uAW速度を測定し､キュリー温度､化学組成比､密度､屈折率､ C軸格子定数
の精密測定値との相互関係､即ち検量線を決定した｡
u;AW速度測定による化学組成此分析法と従来法(プラズマ発光分析法､蛍光
Ⅹ線分析法､示差熟分析法)と比較検討し､本起音波法がはるかに高い測定分解
能をもつことを明らかにした｡
Y軸に引き上げたコングルエント組成の4インチ径光学用LiTaO3単結晶内の音
響的均一性について検討した結果､結晶の長さ方向に沿って徐々に速度が遅くな
り､その最大差が0.45m/Sであり､これは化学組成の変化+0.015Li2O-mol%､密度
の変化4.27kg/m3に対応することを明らかにした｡
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4.プロトン交換層､分壌反転層の作製と評価法の開発:
プロ_tン交換層や分極反転層の構造をもつ試料に対する､海洩弾性表面波の戻
搬特性解析法とプログラムを開発した｡
100～300MH2:においてLSAWの速度の周波数依存性を測定し､上記のような層
状構造をもつ就科を評価･解析する手順を確立した｡プロトン交換層や分極反転
層の深さとLSAW速度との関係を明らかにし､プロセス温度とLSAW速度とを関係
づけ､プロセスの条件を定量的に評価する方法について検討した｡
以上の研究成果の発表については､内容を整理し､関係学会において発表､お
よび学会誌等に投塙する予定である｡
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